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Zusammenfassung 
 
Ein wesentlicher Aspekt der Sicherheit von Hochtemperaturreaktoren ist die Qualität des 
Brennstoffs und seine Fähigkeit auch bei hohen Temperaturen intakt zu bleiben und die 
Spaltprodukte sicher einzuschließen. Im Zusammenspiel mit einer geeigneten Reaktor-
auslegung kann so eine systeminhärente Sicherheit gegen große Spaltproduktfreisetzungen 
erreicht werden. 
 
Im Rahmen dieser Arbeit wurden experimentelle Störfallsimulationen an hoch ab-
gebrannten, kugelförmigen Brennelementen für Hochtemperaturreaktoren mit TRISO-
beschichteten Partikeln aus verschiedenen Bestrahlungsexperimenten durchgeführt und 
Spaltproduktfreisetzungen gemessen. Dazu wurde die Kühlfinger-Apparatur eingesetzt, 
eine Versuchsapparatur, deren Vorgängerapparatur schon in der Kernforschungsanlage 
Jülich, dem heutigen Forschungszentrum Jülich, zum Einsatz kam.  
 
Die neue Kühlfinger-Apparatur ist seit 2005 in den Heißen Zellen des Europäischen 
Instituts für Transurane Elemente installiert. Die Kühlfinger-Apparatur am Institut für 
Transurane ermöglichte Störfallsimulationen an bestrahlten Hochtemperaturreaktor-Brenn-
elementen in einer Heliumatmosphäre, bei Umgebungsdruck, bei Temperaturen bis zu 
1800 °C und für Zeiträume von mehreren hundert Stunden. Dabei wurden sowohl die 
Freisetzung von Spaltgasen als auch die Freisetzung fester Spaltprodukte erfasst.  
 
Des Weiteren wurden im Rahmen der hier vorliegenden Arbeit das mechanische Verhalten 
der Partikel und die Transportmechanismen der wichtigsten Spaltprodukte analysiert und 
die Freisetzungen nachgerechnet.  
 
Zum besseren Verständnis der Vorgänge wurden außerdem verschiedene Nach-
bestrahlungsuntersuchungen an den zur Verfügung stehenden Brennelementen durch-
geführt. Schließlich wurde eine Auswertung der Versuchsergebnisse vorgenommen und mit 
den Ergebnissen in der vorhandenen Literatur verglichen. Ein wesentliches Ziel der Arbeit 
war es, die Datenbasis für modernen HTR-Brennstoff hin zu höheren Abbränden, höheren 
Fluenzen schneller Neutronen, höheren Betriebstemperaturen und höheren Störfall-
temperaturen zu erweitern. 
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Abstract 
 
An important aspect of the safety of high temperature reactors is the quality of the nuclear 
fuel and its ability to remain intact even at high temperatures and to safely contain the 
radioactive fission products. In combination with a suitable reactor an inherent safety 
against large release of fission products can be achieved.  
 
In this work experimental simulations of severe accidents were conducted on spherical fuel 
elements for high temperature reactors with TRISO-coated particles and fission product 
release was measured. The fuel elements originated from various irradiation experiments 
conducted at high temperatures with high burn-up. The experiments were performed using 
the cold finger apparatus, a test apparatus which was already used in the past in a former 
version at the Research Center Jülich.   
 
The new cold finger apparatus is installed since 2005 in the Hot Cells of the European 
Institute for Transuranium Elements. The cold finger apparatus at the Institute for 
Transuranium Elements enabled incident simulations on irradiated high temperature reactor 
fuel elements in a helium atmosphere at ambient pressure, at temperatures up to 1800 °C 
and for periods of several hundred hours. Here, both the release of fission gases and the 
release of solid fission products were measured. 
 
In addition, in the context of the present study, the mechanical behavior of the fuel particles 
and the transport mechanisms of the main fission products were analyzed and the expected 
release was computed.  
 
For a better understanding of the processes post irradiation examinations were conducted 
on the available fuel elements. It was finally made an assessment of the test results which 
were compared with results in the existing literature. A key objective of the work was the 
extension of the existing data base for modern HTR-fuel towards higher burn-up and higher 
fluences of fast neutrons, higher operating temperatures and extended accident 
temperatures. 
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Abkürzungen 
 
Abkürzung Bedeutung 
  
AVR Arbeitsgemeinschaft Versuchsreaktor 
BAF Bacon-Anisotropie-Faktor 
BISO Brennstoffpartikel mit zwei mechanisch stabilen Hüllschichten  (Bi – ISOtrop) 
BNFL British Nuclear Fuel 
Buffer Pufferschicht aus pyrolitischem Kohlenstoff 
CP Umhüllter Brennstoffpartikel (Coated Particle) 
CVD Chemische Gasphasenabscheidung (Chemical Vapour Deposition) 
EDN Einheit für die Fluenz schneller Neutronen (Equivalent Dido Nickel) 
efpd Bestrahlungszeit in Vollleistungstagen (Effective Full Power Days) 
FEM Finite Elemente Methode 
FIMA Abbrand – Spaltungen pro anfänglich vorhandener Schwermetallatome (Fissions per Initial Metal Atoms) 
FR Freisetzungsanteil (Fractional Release) 
FZJ Forschungszentrum Jülich 
GT-MHR Amerikanischer HTR (Gas Turbine – Modular Helium Reactor) 
HEU Hoch angereichertes Uran (Highly Enriched Uranium) 
HFR Materialtestreaktor in Petten / Niederlande (High Flux Reactor) 
HTR Hochtemperaturreaktor 
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HTTR Japanischer Hochtemperaturreaktor (High Temperature Engineering Test Reactor) 
HV Härte nach Vickers 
IE Gemeinsame Forschungsstelle der Europäischen Kommission - Institut für Energie (Petten – Niederlande) 
IPyC-Schicht Innere Pyrokohlenstoffschicht (Inner Pyrocarbon Layer) 
ITU Gemeinsame Forschungsstelle der Europäischen Kommission - Institut für Transurane Elemente (Karlsruhe) 
KLAK KLeine Absorber Kugeln 
KüFA KühlFinger-Apparatur 
LEU Niedrig angereichertes Uran (Low Enriched Uranium) 
LWR Leichtwasserreaktor 
NRG Niederländische Kernforschungsinstitution ”Nuclear Research and Consultancy Group” 
OPF Pro Spaltung freigesetzte Anzahl an Sauerstoffatomen (Oxygen per Fission) 
OPyC-Schicht Äußere Pyrokohlenstoffschicht (Outer Pyrocarbon Layer) 
ORNL US Forschungslaboratorien in Oak Ridge (Oak Ridge National Laboratory) 
PBMR Südafrikanischer Modularer Kugelhaufenhochtemperaturreaktor (Pebble Bed Modular Reactor) 
PIE Nachbestrahlungsuntersuchung (Post Irradiation Examination) 
PyC Pyrokohlenstoff 
R/B Verhältnis der Freisetzungs- zur Entstehungsrate (Release to Birth Rate) 
SiC Siliziumkarbid Hüllschicht (Silicon Carbide Layer) 
THTR Thorium Hochtemperaturreaktor 
TRISO Brennstoffpartikel mit drei mechanisch stabilen Hüllschichten (TRi – ISOtrop) 
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UC Urankarbid 
UCO Uranoxidkarbid (Uranium Oxycarbide) 
UO2 Urandioxid 
V-HTR Zukünftiges HTR Konzept (Very High Temperature Reactor) 
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Symbole 
 
Symbol Bedeutung 
A Aktivität (Bq) 
b Transportkoeffizient (1 / s) 
BU Abbrand (Burn-up) (% FIMA) 
C Konzentration (1 / mm³) 
d Durchmesser (m) 
D Diffusionskoeffizient (m2 / s) 
D´ reduzierter Diffusionskoeffizient (1 / s) 
D0 Frequenzfaktor (m2 / s) 
E Neutronen- bzw. Gammaenergie (MeV) 
EKF Kühlfingereffizienz 
fK Kalibrierfaktor 
I&  Impulsrate (1/s) 
K Korrekturfaktor 
K Kriechkonstante (MPa 1025 m-2) -1 
KU   Freie Urankontamination in der Graphitmatrix 
m Stoffkonzentration (1 / mm³) 
m Weibull-Parameter 
n Stoffmenge (mol) 
N Anzahl Atome 
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P Versagenswahrscheinlichkeit 
Q Aktivierungsenergie (J) 
r Radius (m) 
R allgemeine Gaskonstante (8,3144 J / mol K) 
R Freigesetzte Aktivität (Bq) 
s Schichtdicke (m) 
t Zeit (s) 
t1/2 Halbwertzeit (a) 
T Temperatur (K) 
V Volumen (m³) 
V&  Volumenstrom (m³ / s) 
α Dimensionsloser temperaturabhängiger Stofftransportkoeffizient 
γ Spaltausbeute 
ε / ε&  Dehnung / Dehnungsrate (1/s) 
λ Zerfallskonstante (1 / s) 
λ Wärmeleitfähigkeit (W / mK) 
ρ Dichte (kg / m³) 
σb Wirkungsquerschnitt (barn) 
σ Spannung oder Zugfestigkeit (MPa) 
ν Querkontraktionszahl 
µ Transportkoeffizient (1 / s) 
Φ Neutronenfluss (1 / m2 s) 
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Φs Fluenz schneller Neutronen (E > 0,1 MeV) (1025 / m2) 
θ Temperatur (°C) 
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1. Einführung  
 
Ein wesentlicher Aspekt der Sicherheit von Hochtemperaturreaktoren (HTR) ist die 
Qualität des Brennstoffs und seine Fähigkeit auch bei hohen Temperaturen intakt zu 
bleiben und die Spaltprodukte sicher einzuschließen. Im Zusammenspiel mit einer 
geeigneten Reaktorauslegung kann so eine systeminhärente Sicherheit gegen große Spalt-
produktfreisetzung erreicht werden. Moderner HTR-Brennstoff mit mehrfach beschichteten 
Urandioxidpartikeln, den so genannten TRISO Coated Particles, niedriger Anreicherung ist 
für maximale Brennstofftemperaturen während der Bestrahlung von etwa 1100 °C und 
Abbrände von 10% FIMA ausgelegt.  
 
Während des Betriebs werden so gut wie alle Spaltprodukte in den Brennelementen 
zurückgehalten, so dass die Kontamination der Primärkreiskomponenten und damit die 
jährliche Dosis, die das Betriebspersonal während Reparaturarbeiten, Wartungen und 
wiederkehrenden Prüfungen erhält, signifikant reduziert sind. Im Störfall, insbesondere mit 
Druckentlastung des Primärkreises und Ausfall der aktiven Nachwärmeabfuhr, können 
deutlich erhöhte Temperaturen auftreten. Kleine modulare HTR-Konzepte sind heute so 
ausgelegt, dass allein passive Wärmeabfuhrmechanismen ausreichen, um die Maximal-
temperatur, unter Berücksichtigung der Unsicherheiten, unter allen Betriebs- und Störfall-
bedingungen unterhalb von 1600 °C zu halten [Reutler u. Lohnert 1984].  
 
In umfangreichen Testprogrammen konnte nachgewiesen werden, dass die Spaltprodukt-
freisetzung aus HTR-Brennelementen bis zu einem Abbrand von 11% FIMA und unter 
einer simulierten Störfalltemperatur von 1600 °C für mehr als 100 Stunden vernach-
lässigbar klein ist [Schenk u. a. 1997]. Damit blieben die Auswirkungen eines Druck-
verluststörfalls mit Ausfall aller aktiven Wärmeabfuhrmechanismen auf die Anlage 
begrenzt. Unter Umständen könnte so auf einen gasdichten Sicherheitsbehälter verzichtet 
und dadurch die Wettbewerbsfähigkeit von HTR erhöht werden.  
 
Zukünftige HTR-Konzepte, wie der V-HTR, sehen höhere Gasaustrittstemperaturen, 
größere Bauformen, höhere Leistungsdichten und höhere Zielabbrände vor. Aus dem 
höheren Abbrand folgen ein größeres Spaltproduktinventar sowie eine höhere Belastung 
des Brennstoffs. Aus der höheren Leistungsdichte, der höheren Kühlmitteltemperatur und 
der größeren Bauform folgen höhere Brennstofftemperaturen unter Betriebs- und Störfall-
bedingungen. Aussagen über das Brennstoffverhalten in hohen Abbrandstadien und bei 
erhöhter Temperatur sind nur bei ausreichender Kenntnis der wirksamen Mechanismen und 
Materialeigenschaften möglich. Diese Kenntnisse können nur in aufwendigen 
Bestrahlungs- und Aufheizexperimenten gewonnen werden.  
 
Im Rahmen dieser Arbeit wurden experimentelle Störfallsimulationen an hoch ab-
gebrannten, kugelförmigen Brennelementen für HTR aus verschiedenen Bestrahlungs-
experimenten durchgeführt und Spaltproduktfreisetzungen gemessen. Dazu wurde die 
Kühlfinger-Apparatur (KüFA-II) eingesetzt, eine Versuchsapparatur, die schon in der Kern-
forschungsanlage Jülich, dem heutigen Forschungszentrum Jülich (FZJ), zum Einsatz kam 
(KüFA-I) und seit 2005 in den Heißen Zellen des Europäischen Instituts für Transurane 
Elemente (ITU) installiert ist [Schenk u. a. 1988], [Toscano u. a. 2004]. Die KüFA-II 
ermöglichte Störfallsimulationen an bestrahlten HTR-Brennelementen in Heliumatmos-
phäre, bei Umgebungsdruck, bei Temperaturen bis zu 1800 °C und für Zeiträume von 
mehreren hundert Stunden. Dabei wurden sowohl die Spaltgasfreisetzung als auch die Frei-
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setzung fester Spaltprodukte erfasst. Des Weiteren wurden das mechanische Verhalten der 
Partikel und die Transportmechanismen der wichtigsten Spaltprodukte analysiert und die 
Freisetzungen nachgerechnet.  
 
Zum besseren Verständnis der Vorgänge wurden außerdem verschiedene Nach-
bestrahlungsuntersuchungen (PIE) an den zur Verfügung stehenden Brennelementen durch-
geführt. Schließlich wurde eine Auswertung der Versuchsergebnisse vorgenommen und mit 
den Ergebnissen in der vorhandenen Literatur verglichen. 
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2. Hintergrund 
2.1 Hochtemperaturreaktor 
Ein Hochtemperaturreaktor (HTR) ist ein graphitmoderierter und heliumgekühlter Kern-
reaktor. Alle Komponenten im Reaktorkern eines HTR sind keramisch und ermöglichen 
daher hohe Brennstoff- und Kühlmitteltemperaturen. Aufgrund der hohen Kühlmittel-
austrittstemperatur zwischen 700 °C und 1000 °C sind HTR vielseitig einsetzbar. Direkt-
kreisläufe mit Heliumturbine oder kombinierte Gas- und Dampfturbinenprozesse 
ermöglichen die Stromproduktion mit hohem Wirkungsgrad. Auch andere Hochtemperatur-
prozesse, wie z.B. Kohlevergasung oder Wasserstoffgenerierung, sind mit einem HTR als 
Wärmequelle denkbar.  
 
Seiten-, Boden- und Deckenreflektor eines HTR sowie andere feste Kernstrukturen sind in 
der Regel aus Graphit gefertigt. Die Brennelemente bestehen aus einer Graphitmatrix mit 
eingebetteten, beschichteten Brennstoffpartikeln. Der Brennstoff liegt in Form von Uran-
dioxid (UO2), Urancarbid (UC2) oder Uranoxidkarbid (UCO) mit einer niedrigen U-235 
Anreicherung (LEU) von 9 bis 20 % vor. In der Vergangenheit wurden auch Partikel mit 
hoch angereichertem Uran (HEU), mit Anreicherungsfaktoren von bis zu 95 %, eingesetzt. 
Diese wurden mit Brutpartikeln aus Thoriumoxid oder Natururanoxid kombiniert, um 
während des Abbrandzyklus zusätzlichen Brennstoff zu generieren und Ressourcen zu 
schonen (z.B. THTR).  
 
HTR-Brennelemente können blockförmig, zylindrisch oder kugelförmig sein. HTR mit 
blockförmigen oder zylindrischen Brennelementen haben einen statischen Kern, der 
während einer Revisionsphase neu beladen und umgeschichtet wird. Im Fall der kugel-
förmigen Brennelemente besteht der Reaktorkern aus einer losen Schüttung Brennelemente, 
die den Kern während eines Abbrandzyklus durch Gravitation langsam von oben nach 
unten durchwandern. Die Brennelemente werden dabei kontinuierlich von oben zugegeben, 
unten entnommen und anschließend auf ihren Abbrand bestimmt. Entsprechend ihres 
Abbrandstadiums werden die Brennelemente anschließend wieder dem Reaktor zugegeben 
oder entsorgt. Je nach Konzept durchläuft ein Brennelement den Reaktor dabei bis zu 
sechsmal bis der Zielabbrand erreicht ist.  
 
Das Kühlmittel Helium durchfließt den Reaktorkern, heizt sich dabei auf und verlässt den 
Reaktor wieder. Die erzeugte Wärme wird anschließend dem Heliumkreislauf entnommen 
und einem Nutzprozess zugeführt. Ein Gasgebläse führt das erkaltete Helium schließlich 
wieder dem Reaktor zu und gleicht Druckverluste aus.  
 
Zur Reaktivitätskontrolle eines HTR dienen in der Regel neutronenabsorbierende Kontroll-
stäbe, die entweder direkt in den Kugelhaufen oder in Bohrungen in den Seitenreflektoren 
eingefahren werden. Aus Gründen der Diversität und zur Gewährleistung der Langzeit-
unterkritikalität im kalten Zustand verfügen HTR in der Regel über weitere Abschalt-
systeme, so z.B. über Kugeln aus Borkarbid (KLAK), die man bei Bedarf in Bohrungen im 
Seitenreflektor einfallen lassen kann [Kugeler u. Schulten 1989]. 
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Bild 1: Prinzipdarstellung eines Kugelhaufen-HTR (PBMR-400) mit ringförmigem Reaktorkern 
[Venter u. Mitchell 2007] 
 
Ein modularer Kugelhaufenreaktor kleinerer Bauart, wie der HTR-Modul Reaktor, enthält 
circa 250.000 Brennelemente bei einer thermischen Leistung von 200 MWth. Neuere 
Konzepte, wie der PBMR-400, sehen eine Füllung mit etwa 450.000 Brennelementen bei 
einer thermischen Leistung von 400 MWth vor. Da jedes Brennelement circa 10.000 
beschichtete Partikel enthält, ist das radioaktive Inventar eines HTR hinter mehreren 
Milliarden parallelen Barrieren eingeschlossen. In Bild 1 ist der prinzipielle Aufbau eines 
Kugelhaufenreaktors (PBMR-400) mit ringförmigem Reaktorkern dargestellt. 
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2.2 Entwicklung und Bauarten 
Gasgekühlte und graphitmoderierte Reaktoren wurden seit den Anfängen der Reaktor-
entwicklung gebaut. Schon der erste kontinuierlich arbeitende Reaktor, der X-10 Graphit-
reaktor zur Plutoniumproduktion am Oak Ridge National Laboratory (ORNL), war luft-
gekühlt und graphitmoderiert. Die Entwicklung von heliumgekühlten Hochtemperatur-
reaktoren begann in den fünfziger Jahren des zwanzigsten Jahrhunderts in den USA, Groß-
britannien und Deutschland. Später wurden auch in Japan und Russland und in letzter Zeit 
auch in Frankreich, China und Südafrika HTR entwickelt.  
 
Der erste heliumgekühlte Hochtemperaturreaktor war der Dragon Reaktor, der von 1959 an 
als OECD-Projekt in Großbritannien gebaut wurde. Er sollte die Machbarkeit von HTR 
demonstrieren und lieferte während seiner Lebenszeit viele Informationen über Brennstoff 
und Materialverhalten [Dragon Project Report 1000 1978]. Etwa zur gleichen Zeit wurden 
in den USA und Deutschland die Reaktoren Peach Bottom bzw. AVR gebaut. Während 
sich die Bemühungen in den USA und Großbritannien auf Reaktoren mit blockförmigen 
Brennelementen konzentrierten, wurden in Deutschland HTR mit kugelförmigen Brenn-
elementen entwickelt. Die aktuellen Projekte in Frankreich (Antares), den USA (GT-
MHR), Russland (VGM) und Japan (HTTR) basieren auf dem blockförmigen Design, 
während Chinas (HTR-PM) und Südafrikas (PBMR) Projekte kugelförmige Brennelemente 
verwenden und weitgehend auf den deutschen Erfahrungen basieren.  
 
In der Vergangenheit ging die Entwicklung aus ökonomischen Gründen zuerst in Richtung 
HTR mit größerer Leistung. Sowohl der Fort St. Vrain Reaktor in den USA, als auch der 
THTR-300 in Deutschland wurden dementsprechend mit einem Vielfachen der Leistung 
ihrer Vorgängeranlagen konstruiert. Sowohl die Block-HTR als auch die Kugelhaufen-
reaktoren enthielten den Brennstoff in Form von Partikeln mit zweifacher pyrolitischer 
Kohlenstoffbeschichtung (PyC), den so genannten BISO Coated Particles. Mit Einführung 
der TRISO Coated Particles mit zusätzlicher Siliziumkarbidschicht (SiC) wurde es 
möglich, aufgrund ihrer hervorragenden Spaltproduktrückhaltefähigkeit, exzellente Sicher-
heitseigenschaften für kleine Einheiten mit relativ niedriger Betriebstemperatur und 
inhärenter Temperaturbegrenzung im Störfall zu konzipieren. Die meisten dieser modularen 
HTR-Konzepte sehen vor, mehrere Reaktoren als Module zu einer Anlage zusammenzu-
schließen, so dass der konventionelle Teil und ein Teil der Sicherheits- und Steuersysteme 
gemeinsam genutzt werden können. HTR-Modul und HTR-100, die beide nie verwirklicht 
wurden, sind frühe Beispiele für diese Philosophie [Brandes u. Kohl 1988].  
 
Aktuelle Entwicklungen, die meist mit dem Begriff des Very-High-Temperature-Reactor 
(V-HTR) verbunden und der neuen vierten Generation von Kernreaktoren zugerechnet 
werden [Sterbentz 2007], sehen höhere Gasaustrittstemperaturen von bis zu 1000 °C vor, 
um Prozesswärme auf hohem Temperaturniveau zur Verfügung stellen zu können. Damit 
verbunden wären höhere Betriebstemperaturen des Brennstoffs von bis zu 1250 °C, die 
langfristig zu erhöhter Spaltproduktfreisetzung durch Diffusion oder zu Partikelversagen 
durch erhöhten Innendruck oder Hüllschichtkorrosion führen können. In Tabelle 1 und 
Tabelle 2 sind die für das Brennelementverhalten entscheidenden Parameter von bereits 
realisierten und zukünftigen Reaktortypen aufgeführt.  
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Tabelle 1: Realisierte Hochtemperaturreaktoren 
Reaktor AVR1 THTR1 Dragon1 Peach Bottom1,8 
Fort St. 
Vrain1,5 HTTR
2,7
 HTR103 
Land D D GB USA USA Japan China 
Typ Kugel Kugel Zylind. Zylind. Block Block Kugel 
Bauart Zylind. Zylind. Zylind. Zylind. Zylind. Zylind. Zylind. 
Inbetriebnahme 1967 1985 1964 1967 1976 1998 2000 
Abschaltung 1988 1989 1976 1974 1989 In Betrieb 
In 
Betrieb 
Leistung 
(MWth) 46 750 20 115,5 842 30 10 
Leistungsdichte 
(MWth/m³) 2,2 6 14 8,3 6,3 2,5 2 
Heliumdruck 
Primärkreis 
(MPa) 
1,1 4 2 2,4 4,92 4 3 
Gaseintritts-
temperatur 270 °C 250 °C 350 °C 344 °C 400 °C 395 °C 250 °C 
Gasaustritts-
temperatur 950 °C 750 °C 750 °C 770 °C 770 °C 950 °C 700 °C 
max. BE-
Betriebs-
temperatur 
>1260 °C6 1150 °C 1580 °C 1330 °C 1260 °C 1463 °C 1000 °C4 
max. BE-
Störfall-
temperatur 
kA 2500 °C kA kA kA 1555 °C 1600 °C 
Brennstoff div. (U,Th)O2 (HEU), 
(U,Th)C 
(HEU) (U,Th)C (U,Th)C 
UO2 
(LEU) 
UO2 
(LEU) 
Partikeltyp BISO / TRISO BISO BISO BISO TRISO TRISO TRISO 
Packungsdichte 
(vol.%) div. 11,4 kA kA kA kA 5,9 
Zielabbrand       
(% FIMA) div. 10,6 31,9 6,6 10,6 2,1 8,5 
Neutronenfluenz 
(E > 0,1 MeV) div. 
< 6,3 ⋅ 
1025 m-2 
kA kA kA kA 
< 2,6 ⋅ 
1025 m-2 
1: [Kugeler u. Schulten 1989], 2: [Shiozawa. u. a. 2004], 3: [Wu u. a. 2002], 4: [Tang u. a. 2002], 
5: [Habush und Harris 1968], 6: [Nabielek 2008], 7: [Takada u. a. 2004], 8: [Birely 1973] 
 25 
 
Tabelle 2: Ausgewählte HTR Konzepte 
Reaktor HTR -Modul1,8 
HTR -
1001,7 Antares
2
 
GT-
MHR3 
HTR-
PM4 
GT-
HTR 
3005 
PBMR6 
Land D D F USA China Japan SA 
Typ Kugel Kugel Block Block Kugel Block Kugel 
Reaktorkern Zylind. Zylind. Ringf. Ringf. Zylind. Zylind. Ringf. 
Leistung 
(MWth) 200 250 600 600 500** 600 400 
Leistungsdichte 
(MWth/m³) 3 4,2 6,5 6,5 3,2 5,4 3 
Heliumdruck 
Primärkreis 
(MPa) 
6 7 7 7,07 7 7 9 
Gaseintritts-
temperatur 250 °C 255 °C 400 °C 490 °C 250 °C 587°C 500 °C 
Gasaustritts-
temperatur 700 °C 740 °C 
850 °C - 
1000 °C 
850 °C 750 °C 850 °C 900 °C 
max. BE-
Betriebs-
temperatur 
~1100 °C ~1100 °C 1300 °C 1060 °C 889 °C 1398°C 1080 °C 
max. BE-
Störfall-
temperatur 
1620 °C* 1680 °C 1600 °C 1560 °C 1537 °C <1600 °C 1517 °C 
Brennstoff UO2 (LEU) 
UO2 
(LEU) 
UCO, 
UO2 
(LEU) 
UCO, 
UO2, 
PuO2 
UO2 
(LEU) 
UO2 
(LEU) 
UO2 
(LEU) 
Partikeltyp TRISO TRISO TRISO TRISO TRISO TRISO TRISO 
Packungsdichte 
(vol.%) 5,9 5,9 kA 13 5,9 29 5,9 
Zielabbrand 
(%FIMA) 9 (< 9,8) 10,6 18 69 8,5 12,8 
9 (< 
9,8) 
Neutronenfluenz 
(E > 0,1 MeV) 
2,4 ⋅ 
1025 m-2 
kA kA 
4 ⋅ 
1025 m-2 
kA kA 
2,4 ⋅ 
1025 m-2 
1: [Kugeler und Schulten 1989], 2: [Gauthier u. a. 2006], 3: [Haque u. a. 2006], [Kiryushin u. a. 
1997] and [Lee u. a. 2008], 4: [Zhang u. a. 2009], 5: [Kunitomi u. a. 2004], 6: [Ball 2006], 7: 
[Brandes und Kohl 1988], 8: [Reutler u. Lohnert 1984], * berücksichtigt etwa 100 °C 
Unsicherheitszuschlag, ** in zwei Cores 
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Ein umfangreicherer und detaillierterer Überblick über die verschiedenen Bauformen und 
Aspekte von Hochtemperaturreaktoren sowie bereits realisierte Reaktoren wird z.B. in 
"Hochtemperaturreaktortechnik" [Kugeler und Schulten 1989] gegeben. 
2.3 Reaktorphysik und Sicherheitsverhalten 
Das Neutronenspektrum eines HTR liegt im thermischen Bereich. Das Kühlmittel Helium 
ist chemisch und neutronenphysikalisch inert. Der Moderator Graphit ist bei Betriebs- und 
Störfalltemperatur ein Feststoff und unterliegt im Reaktor keinem Phasenwechsel. Daher 
führt weder ein Anstieg noch ein Absinken der Moderator- oder Kühlmitteltemperatur zu 
einer Reaktivitätszufuhr (kein positiver Dampfblaseneffekt). Da der Brennstoff in Form 
von fein dispergierten Partikeln vorliegt, verfügt er über eine relativ hohe spezifische 
Oberfläche und damit über eine starke Neutronenabsorption durch U-238 bzw. Th-232 im 
Resonanzbereich. Aufgrund dessen haben HTR einen stark negativen Reaktivitäts-
koeffizienten bei steigender Brennstofftemperatur (nuklearer Dopplereffekt). Richtig 
konstruiert weisen HTR daher eine systeminhärente Sicherheit gegen nukleare Leistungs-
exkursionen durch plötzliche Reaktivitätszufuhr auf, wie sie z.B. beim Ausschleudern eines 
Kontrollstabs auftreten würde. Darüber hinaus wird die Kettenreaktion auch beim Ausfall 
der aktiven Wärmeabfuhr durch die starke Temperaturrückkopplung innerhalb einer kurzen 
Zeitspanne unterbrochen. Im Fall des Kugelhaufenreaktors kann zudem, aufgrund der 
kontinuierlichen Beschickung, auf eine große Reaktivitätsreserve verzichtet werden. HTR 
mit blockförmigen Brennelementen werden in der Regel bei der Revision mit abbrennbaren 
Neutronengiften bestückt, um die benötigte Überschussreaktivität auszugleichen.  
 
Moderne HTR verfügen über eine relativ geringe Leistungsdichte (3 - 6 MW/m³), eine ver-
gleichsweise geringe Leistung, eine hohe Wärmekapazität und ein günstiges Verhältnis von 
Oberfläche zu Volumen. Abweichend vom neutronenphysikalischen Optimum werden 
HTR mit einem großen Verhältnis von Höhe zu Durchmesser von etwa 3 zu 1 oder sogar 
mit einem ringförmigen Reaktorkern konstruiert (siehe Bild 1). Im Falle des Ausfalls der 
aktiven Wärmeabfuhr, mit oder ohne Reaktorschnellabschaltung und mit oder ohne 
Druckentlastung des Primärkreises, heizt sich das System daher durch die nukleare Nach-
zerfallswärme nur sehr langsam auf. In der Regel werden die Spitzentemperaturen im 
Druckentlastungsstörfall mit Ausfall der aktiven Nachwärmeabfuhrsysteme, der den Stör-
fall mit den höchsten Temperaturen darstellt, nach etwa 30 Stunden erreicht (Bild 2). 
Danach übersteigt der Wärmetransport zur Umgebung durch rein passive Mechanismen, 
wie Wärmeleitung und Wärmestrahlung, die Wärmeproduktion und das System kühlt ab. 
Nur ein kleiner Prozentsatz des Reaktorkerns erreicht die Höchsttemperatur von etwa 
1520 °C. Üblicherweise werden 100 °C Unsicherheitsmarge hinzugerechnet, so dass in der 
Regel von 1620 °C die Rede ist. Bei entsprechender Bauweise kann also garantiert werden, 
dass die erreichten Spitzentemperaturen bei Ausfall aller aktiven Nachwärmeabfuhrsysteme 
unterhalb der zulässigen Grenzwerte für Brennelemente und Strukturteile bleiben und der 
Reaktorkern nicht zerstört wird [Reutler u. Lohnert 1984], [Haque u. a. 2006], [Ball 2006]. 
 
In Bild 2 ist der erwartete Temperaturverlauf des Brennstoffs an der heißesten Stelle im 
Reaktorkern während eines Druckverluststörfalls mit Ausfall der aktiven Nachwärmeabfuhr 
dargestellt. Bei dem betrachteten Reaktor handelt es sich um den HTR Modul Reaktor von 
Interatom, der mit einer thermischen Leistung von 200 MWth entworfen wurde, jedoch nie 
gebaut wurde. Im Vergleich dazu ist der Temperaturverlauf während eines typischen 
KüFA-Ausheiztests dargestellt. Zwar deckt die Heizkurve die dargestellte Störfalltransiente 
nicht vollständig ab, jedoch beinhaltet diese bereits eine Unsicherheitsmarge von 100 °C 
(s. o.). 
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Bild 2: Erwarteter Temperaturverlauf für Druckverluststörfall im HTR-Modul Reaktor und typischer 
KüFA-Ausheizversuch 
 
2.4 Stand der Technik bei HTR-Brennelementen 
HTR Brennelemente bestehen aus einer Graphitmatrix mit eingebetteten, mehrfach 
beschichteten Brennstoffpartikeln, den so genannten Coated Particles (CP). Die Brenn-
elemente dienen der Aufnahme des Brennstoffs sowie der Leistungsabgabe an das Kühl-
mittel. Sie sollen außerdem Spaltprodukte zuverlässig zurückhalten und den mechanischen 
und thermischen Belastungen im Reaktor standhalten. Des Weiteren müssen sie eine gute 
Wärmeleitfähigkeit aufweisen, damit die Partikeltemperaturen im Betrieb nicht zu hoch 
werden. Im Störfall sollen die Brennelemente außerdem als Wärmespeicher dienen, bis der 
Wärmeverlust nach außen durch passive Wärmeabfuhrmechanismen den Quellterm 
übersteigt.  
 
HTR-Brennelemente können kugelförmig, prismatisch (blockförmig) oder zylindrisch sein. 
Zylindrische oder stabförmige Brennelemente wurden im Dragon Reaktor und im Peach 
Bottom Reaktor eingesetzt (siehe Tabelle 1), haben sich jedoch in der weiteren Ent-
wicklung nicht durchsetzen können. Prismatische Brennelemente wurden zuerst im Fort St. 
Vrain Reaktor eingesetzt und stellen heute das Referenzdesign für alle Reaktorkonzepte mit 
statischem Kern dar. Sie bestehen aus einem hexagonalen Block mit Bohrungen zur 
Aufnahme von zylindrischen Brennstäben. Im US-Design werden die Brennstäbe als 
gepresste zylindrische Compacts direkt in die Bohrungen eingesetzt. Beim japanischen 
Design bestehen die Brennstäbe aus einer Hülle sowie aus pelletartigen Compacts. Die 
Compacts enthalten die Coated Particles in hoher Packungsdichte (siehe Bild 3).  
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Bild 3:  Prismatisches HTR-Brennelement für den japanischen HTTR [Shiozawa. u. a. 2004] 
 
Da im Rahmen dieser Arbeit ausschließlich Untersuchungen an kugelförmigen Brenn-
elementen deutscher Produktion durchgeführt wurden, wird hier nicht weiter auf die block-
förmigen Brennelemente eingegangen. 
 
Kugelförmige HTR-Brennelemente haben einen Außendurchmesser von 60 mm und 
bestehen aus einer inneren Brennstoffzone mit einem nominalen Durchmesser von 50 mm 
und einer äußeren, brennstofffreien Schale. In der Brennstoffzone sind mehrere tausend 
Coated Particles gleichmäßig verteilt (siehe Bild 4).  
 
 
Bild 4:  Kugelförmiges HTR-Brennelement 
Brennstoffzone 
Graphitschale 
Coated Particle 
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Die tatsächliche durchschnittliche Dicke der nominell 5 mm dicken Schale beträgt etwa 
6,2 mm [Nabielek u. a. 2005]. Ein Brennelement wiegt etwa 200 g. In Tabelle 4 wird ein 
Überblick über die Brennelementtypen mit TRISO-Partikeln ab 1981 gegeben. 
 
Die Matrix moderner kugelförmiger Brennelemente besteht aus so genanntem A3-3 bzw. 
A3-27 Graphit. Graphit vom Typ A3-27 war eine Weiterentwicklung des A3-3, der in den 
ersten Chargen des LEU TRISO Brennstoffprogramms eingesetzt wurde, jedoch gesund-
heitsschädliche Stoffe enthielt und dessen Produktion aus Gründen des Arbeitsschutzes 
wieder eingestellt wurde [Nabielek u. a. 2005]. Die Matrix fungiert im Wesentlichen als 
Strukturmaterial, Wärmeleiter, Wärmespeicher und Moderator. Außerdem werden aus den 
Partikeln freigesetzte Spaltprodukte zum Teil im Matrixgraphit adsorbiert.  
 
Die Herstellung eines A3-3 Brennelements erfolgt durch warmes Anmischen eines Pulvers 
aus natürlichem Graphit mit Erdölkoks und Bindeharz. Die Coated Particles erhalten zuerst 
eine etwa 200 µm dicke Umhüllung aus diesem Pulver (Overcoating) und werden 
anschließend mit weiterem Pulver gemischt und bei Raumtemperatur quasi-isostatisch in 
einer Gummiform bei 30 MPa zur inneren Brennstoffzone vorgepresst [Heit u. a. 1985]. 
Durch das Overcoating wird gewährleistet, dass alle Partikel einen Mindestabstand 
voneinander haben und sich später nicht gegenseitig mechanisch beeinflussen können. 
Außerdem werden so vermutlich Temperaturspitzen durch lokal erhöhte Packungsdichten 
vermieden. Im Anschluss an das Vorpressen wird die brennstofffreie Schale bei etwa 
300 MPa aufgepresst, der Bindeharz bei etwa 900 °C verkohlt und Unreinheiten sowie 
Gasreste bei einem abschließenden Glühen bei 1950 °C ausgetrieben.  
 
A3-3 Graphit hat eine Dichte von etwa 1,75 g/cm³ und eine ausreichende mechanische 
Stabilität, um den Kräften, die im Reaktor einwirken, stand zu halten (siehe Tabelle 3). Die 
Wärmeleitfähigkeit beträgt im unbestrahlten Zustand etwa 35 W/mK (bei 1000 °C), fällt 
aber unter schneller Neutronenbestrahlung stark ab (siehe Anhang III). Die Porosität von 
Matrixgraphit ist relativ hoch, so dass aus den Partikeln freigesetzte, gasförmige Spalt-
produkte nahezu unverzögert durch die Matrix nach außen diffundieren.  
 
Tabelle 3: Eigenschaften von A3-3 Graphit [Hrovat u. a. 1988], [Petti u. a. 2002] 
Dichte 1,75 ± 0,004 g / cm³ 
Zerdrückfestigkeit 23,7 ± 0,3 kN – 26,3 ± 0,4 kN 
E-Modul 1,2 · 104 MPa 
Wärmeleitfähigkeit bei 20 °C (1000 °C) ~ 66 (35) W / m K 
Standardkorrosionsrate 0,62 ± 0,08 mg / cm² h 
Standardabreibungsrate 2,9 ± 0,7 mg / cm² h 
 
TRISO Coated Particles haben einen Außendurchmesser von etwa 1 mm. Sie bestehen aus 
einem Brennstoffkern aus UO2 und mehreren den Kern umgebenden Hüllschichten. Als 
Erstes umgibt den Kern eine Pufferschicht (Puffer) aus pyrolitischem Kohlenstoff mit 
hoher Porosität und geringer Dichte. Darauf folgt eine innere pyrolitische Kohlen-
stoffschicht (IPyC) mit hoher Dichte. Dieser Schicht folgt eine Siliziumkarbidschicht (SiC) 
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und schließlich umgibt eine äußere Schicht pyrolitischen Kohlenstoffs (OPyC) hoher 
Dichte das gesamte Partikel (siehe Bild 5). 
 
Der UO2 Kern eines Coated Particle hat einen Durchmesser von etwa 500 µm, etwa 98% - 
99% theoretische Dichte und eine gute Rundheit. Die Herstellung erfolgt durch ein externes 
Ausfällungsverfahren [Hrovat u. a. 1988]. Anschließend werden unrunde, zu große oder zu 
kleine Kerne aussortiert.  
 
Um den Kern herum befinden sich vier Hüllschichten, die den Brennstoff und die radio-
aktiven Spaltprodukte unter allen Betriebs- und Störfallbedingungen sicher einschließen 
sollen. Sie werden in einem kontinuierlich ablaufenden Prozess batchweise durch 
chemische Gasphasenabscheidung (CVD) in einem Wirbelschichtofen erzeugt. Durch den 
kontinuierlichen Übergang zwischen den Prozessschritten wird ein fester Verbund 
zwischen den einzelnen Schichten gewährleistet [Petti u. a. 2002], was später wichtig für 
mechanische Integrität des Partikels ist.  
 
Die Pufferschicht mit ihrer Dicke von circa 90 µm und einer hohen Porosität von etwa 50% 
dient der Aufnahme von CO und Spaltgasen, die während des Abbrands freigesetzt werden. 
Außerdem bietet sie dem Brennstoffkern Platz zum abbrandbedingten Anschwellen, ohne 
dass mechanische Kräfte auf die weiteren Schichten übertragen werden. Des Weiteren 
werden aus dem Brennstoffkern austretende Spaltfragmente mit hoher kinetischer Energie 
in der Pufferschicht abgebremst und können so die dichte, innere pyrolitische Kohlenstoff-
schicht nicht schädigen. 
 
 
Bild 5: Schliffbild eines TRISO Coated Particle unter dem Rasterelektronenmikroskop 
 
Die IPyC-Schicht ist weitgehend undurchlässig für gasförmige Spaltprodukte und stellt eine 
erste Diffusionsbarriere für metallische Spaltprodukte dar. Im Zusammenspiel mit der 
OPyC-Schicht und der SiC-Schicht wirkt sie als Druckkessel für den, sich während des 
Abbrands aufbauenden, Gasdruck im Partikel. Zusätzlich dient die IPyC-Schicht dazu, die 
chemische Zersetzung der SiC-Schicht durch korrosive Spaltprodukte zu reduzieren 
SiC 
OPyC 
UO2 
Kern 
IPyC 
Puffer 
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[Lohnert u. a. 1988]. Während der Partikelherstellung schützt die IPyC-Schicht den Kern 
außerdem vor Auslaugung durch Salzsäure, die während der Anlagerung des SiC aus 
Methyltrichlorsilan freigesetzt wird [Petti u. a. 2002]. 
 
Tabelle 4: Brennelementtypen mit LEU TRISO Coated Particles ab 1981 [Nabielek u. a. 2005] 
Typ GLE-3 
LEU- 
Phase 1 
GLE-4.1 GLE-4.2 Proof 
Matrix A3-27 A3-27 A3-27 A3-3 A3-3 
Schwermetall-
beladung 10 g 10 g 6 g 6 g 9,4 g 
U-235 
Anreicherung 9,82 % 9,82 % 16,67 % 16,67 % 10,6 % 
Freier Urananteil 50,7 · 10-6 35 · 10-6 43,2 · 10-6 7,8 · 10-6 13,5 · 10-6 
CPs pro BE 16.400 16.400 9.560 9.560 14.600 
Packungsdichte 9,9 vol.% 10,2 vol.% 5,7 vol.% 5,9 vol.% 9,6 vol.% 
Partikelsorte HT 232-245 EUO 2308 HT 354-383 
HT 384-393 
HT 395-404 
HT 406-423 
EUO 2358-
2365 
Kerndurchmesser 500 µm 497 µm 501 µm 502,2 µm 508 µm 
Kerndichte 10,8 g/cm³ 10,81 g/cm³ 10,85 g/cm³ 10,86 g/cm³ 10,72 g/cm³ 
Puffer-Dicke 93 µm 94 µm 92 µm 92,3 µm 102 µm 
Puffer-Dichte 1,01 g/cm³ 1 g/cm³ 1,013 g/cm³ 1,012 g/cm³ 1,02 g/cm³ 
IPyC-Dicke 38 µm 41 µm 38 µm 40,6 µm 39 µm 
IPyC-Dichte 1,86 g/cm³ ~ 1,9 g/cm³ ~ 1,9 g/cm³ 1,87 g/cm³ 1,92 g/cm³ 
IPyC-BAF kA 1,053 1,029 1,02 1,042 
SiC-Dicke 35 µm 36 µm 33 µm 35,9 µm 36 µm 
SiC-Dichte 3,19 g/cm³ 3,2 g/cm³ 3,2 g/cm³ 3,2 g/cm³ 3,2 g/cm³ 
OPyC-Dicke 40 µm 40 µm 41 µm 39,6 µm 38 µm 
OPyC-Dichte 1,89 g/cm³ 1,88 g/cm³ 1,88 g/cm³ 1,87 g/cm³ 1,92 g/cm³ 
OPyC-BAF kA 1,019 1,02 1,02 1,023 
 
 
Die SiC-Schicht stellt die eigentliche Spaltproduktbarriere und mechanisch stabile Schicht 
dar. Sie besteht aus beta-SiC und ist etwa 35 µm dick. Die Dichte der SiC-Schicht erreicht 
fast den theoretischen Wert von 3,21 g/cm³ bei einer sehr hohen Härte (~ 2600 HV) und 
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einer hohen Festigkeit (Referenzwert: σm ~ 834 MPa). Außerdem sind die effektiven 
Diffusionskoeffizienten für metallische Spaltprodukte in SiC extrem niedrig. Je nach 
Herstellungsprozess und Bestrahlungsbelastung können sich die mechanische Festigkeit 
sowie die Diffusionskoeffizienten für verschiedene Spaltprodukte jedoch erheblich von 
Partikeltyp zu Partikeltyp unterscheiden. Niedrige Diffusionskoeffizienten können durch 
eine möglichst feinkörnige, isotrope Mikrostruktur erreicht werden. Für die mechanische 
Stabilität sind eine hohe Dichte sowie möglichst wenige Fehlstellen erforderlich.  
 
Die OPyC-Schicht ist die nach außen abschließende Schicht. Sie schützt die SiC-Schicht 
vor äußerer Korrosion und mechanischer Einwirkung von außen und ist Teil des Druck-
kesselverbundes. 
 
Während der Produktion werden Kerne, Partikel und Brennelemente laufend stichproben-
artigen Qualitätskontrollen unterzogen. Dabei werden sowohl die geometrischen (Rundheit, 
Durchmesser, Schichtdicke, Fehlstellen etc.), als auch die mechanischen und thermischen 
Eigenschaften geprüft. 
 
Während des Betriebs halten die Hüllschichten intakter Partikel Spaltprodukte weitest-
gehend zurück. Daher sind die entscheidenden Parameter für die betriebliche Spaltprodukt-
freisetzung moderner HTR-Brennelemente die freie Urankontamination der Graphitmatrix 
sowie die Anzahl der herstellungsbedingt defekten Partikel. Mit heutigen Produktions-
methoden ist es möglich, einen anfänglichen Defektpartikelanteil von weniger als einem 
Partikel pro Brennelement und eine effektive, freie Urankontamination im Bereich von 10-5 
zu erreichen. Die freie Urankontamination wird in der Regel stichprobenartig mit dem 
Burn-leach Test bestimmt. Dazu wird die Graphitmatrix einiger Brennelemente einer 
Produktionsreihe im Labor verbrannt und die verbleibende Asche sowie die Partikel aus-
gelaugt. Der freie Urananteil im Graphit sowie das Uran aus defekten Partikeln gehen dabei 
in die Säure über und können chemisch quantifiziert werden. 
 
Während eines Störfalls tritt verstärkt Freisetzung von Spaltprodukten durch Diffusion aus 
intakten Partikeln auf. Hierbei sind die maßgeblichen Parameter die Rückhaltefähigkeit der 
SiC-Schicht sowie die Absorptionsfähigkeit der Graphitmatrix. Bei hohen Temperaturen 
können schließlich ganze Partikel versagen und ihr Inventar in die Graphitmatrix freisetzen. 
Von dort werden die Spaltprodukte verzögert in den Primärkreislauf freigesetzt. 
 
Das Sicherheitskonzept eines HTR basiert auf der Qualität des eingesetzten Brennstoffs. 
Nur wenn sichergestellt ist, dass das radioaktive Inventar in den Partikeln im Betrieb und 
im Störfall sicher eingeschlossen ist, kann das Gesamtsystem ohne aufwendige, mehrfache 
aktive Nachwärmeabfuhrsysteme und ohne einen Sicherheitsbehälter genehmigt werden. 
Im Gegensatz zu Brennstäben für Leichtwasserreaktoren ist es nicht möglich jedes einzelne 
Partikel auf Produktionsfehler zu überprüfen. Während jeder LWR-Brennstab mit 
zerstörungsfreien Verfahren vor Auslieferung auf Fehlstellen getestet wird, kann für ein 
Produktionsbatch von Coated Particles nur auf stichprobenartige Untersuchungen zurück-
gegriffen werden. Zudem ist bisher nicht ausreichend geklärt welches die entscheidenden 
Parameter für eine hohe Spaltproduktrückhaltefähigkeit sind. Nur eine strikte Einhaltung 
der Produktionsparameter für einmal qualifizierten Brennstoff kann daher garantieren, dass 
alle Brennelemente die notwendige Qualität aufweisen. Aufgrund dessen müssen nicht nur 
das Verfahren an sich, sondern auch die verwendeten Anlagen zur Brennelement-
herstellung, insbesondere der Wirbelschichtofen zur Partikelbeschichtung, für den Einsatz 
der Brennelemente im Reaktor genehmigt werden. 
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Im Rahmen des Qualifizierungsverfahrens werden einige der produzierten Brennelemente 
unter Betriebsbedingungen bestrahlt und anschließend Störfalltests unterzogen, die die 
anzunehmenden Szenarien abdecken. Die in dieser Arbeit eingesetzte Kühlfinger-Apparatur 
ist ein wichtiges Werkzeug zur Durchführung dieser Tests. 
2.5 Relevante Spaltprodukte 
Während des Abbrands entstehen im Brennstoff durch Spaltung radioaktive Spaltprodukte 
und durch Brutprozesse Transurane sowie radioaktive Aktivierungsprodukte. Dieses radio-
aktive Inventar stellt die eigentliche Gefahrenquelle eines Kernreaktors dar. Im Gegensatz 
zu den schweren Transuranen, sind die Spaltprodukte zum Teil sehr flüchtig und werden 
daher schon unter Betriebsbedingungen zu einem geringen Teil aus den Brennelementen 
freigesetzt. Aktivierungsprodukte sind nur in geringen Mengen vorhanden, da außer 
Graphit keine Strukturmaterialien im Reaktorkern verwendet werden. Durch Verun-
reinigungen an natürlich vorkommenden Uran und Thorium im Graphit sowie Verun-
reinigungen der äußeren pyrolitischen Kohlenstoffschicht durch den Produktionsprozess 
gibt es eine effektive, freie Urankontamination im Brennelement, die während der 
Bestrahlung zum Aufbau von Spaltprodukten in der Graphitmatrix führt. Bereits während 
des Betriebs werden daher geringe Mengen an Spaltgasen freigesetzt. Bei erhöhten 
Temperaturen können die Freisetzungen durch Diffusion oder bei Partikelversagen stark 
ansteigen.  
 
Eines der radiologisch wichtigsten Spaltprodukte ist Cs-137. Aufgrund seiner hohen Spalt-
ausbeute (ca. 6,5%) und seiner langen Halbwertszeit von 30,07 Jahren ist es, neben Sr-90, 
das hauptverantwortliche Isotop für die langfristige radioaktive Belastung im Falle einer 
Freisetzung. Cs-137 ist ein Betastrahler und zerfällt mit hoher Wahrscheinlichkeit in das 
kurzlebige Tochterisotop Ba-137m, mit dem es sich in säkularem Gleichgewicht befindet. 
Ba-137m selbst emittiert beim Übergang zum Grundzustand ein Gammaquant mit einer 
Energie von 661,66 keV. In der Regel kann daher die Cs-137-Aktivität einer Probe recht 
einfach mittels Gammaspektrometrie bestimmt werden. 
 
Cs-134 ist ebenfalls ein Betastrahler und zerfällt mit einer Halbwertzeit von 2,0648 Jahren. 
Dabei werden mit hohen Wahrscheinlichkeiten Gammastrahlen unterschiedlicher Energie 
ausgesandt. Im Gegensatz zu Cs-137 ist Cs-134 kein direktes Spaltprodukt sondern entsteht 
im Reaktor durch eine (n,g) Einfangreaktion aus Cs-133, das wiederum durch den Beta-
zerfall von Xe-133 entsteht. Das Cs-134 Inventar eines stationären HTR hat etwa die 
gleiche Größenordnung wie das Cs-137 Inventar und ist für die mittelfristige Belastung der 
Umwelt nach einer Freisetzung von Bedeutung. 
 
Cäsium wird unter Betriebsbedingungen nahezu vollständig in den TRISO Partikeln und 
Brennelementen zurückgehalten. Untersuchungen haben allerdings gezeigt, dass Cäsium 
zum größten Teil aus dem Kern freigesetzt wird und sich in der Pufferschicht ansammelt 
[de Groot 2008]. Ein Teil diffundiert ebenfalls in die innere pyrolitische Kohlen-
stoffschicht, jedoch nicht mehr durch die SiC-Schicht, da hochdichtes SiC eine effektive 
Diffusionsbarriere für Cäsium darstellt [Verfondern u. a. 1997]. Graphit hat eine gute 
Adsorptionsfähigkeit für Cäsium, so dass die minimalen Freisetzungen aus den Partikeln zu 
großen Teilen in der Brennelementmatrix gespeichert werden. Bei Störfalltemperaturen 
sind die Diffusionsprozesse zwar deutlich beschleunigt, jedoch wird Cäsium bei 1600 °C 
noch weitgehend von der SiC-Schicht zurückgehalten. Noch höhere Temperaturen führen 
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dann zu deutlichen Freisetzungen wobei die Speicherfähigkeit der Graphitmatrix den 
Prozess verlangsamt [Schenk u. a. 1988]. 
 
Mit 28,79 Jahren Halbwertzeit ist Sr-90 neben Cs-137 das hauptverantwortliche Isotop für 
die Langzeitkontamination der Umwelt im Fall einer Freisetzung aus dem Reaktor. 
Problematisch ist die lange biologische Halbwertzeit von 18 Jahren. Während der 
Bestrahlung wird Strontium weitgehend im UO2-Kern zurückgehalten. Da Sr-90 ein reiner 
Betastrahler ist, kann es nicht gammaspektrometrisch erfasst werden. Alternative Methoden 
sind etwa Beta- oder Massenspektrometrie. Während des Betriebs wird Strontium, aufgrund 
seiner guten Löslichkeit in UO2, zum großen Teil im Kern zurückgehalten. Bei 
Störfalltemperaturen wird Strontium zum Teil aus dem Kern freigesetzt und diffundiert 
durch die Hüllschichten. Die Graphitmatrix weist eine hohe Speicherfähigkeit für 
Strontium auf. Daher ist der Freisetzungsanteil in der Regel etwa eine Zehnerpotenz 
geringer als die Cäsiumfreisetzung. Bei 1600 °C wird aus intakten Partikeln so gut wie kein 
Strontium freigesetzt [Schenk u. Nabielek 1989]. 
 
Ag-110m stellt ein relativ geringes Inventar im Reaktor dar und hat daher nur eine 
untergeordnete Bedeutung für die Störfallbetrachtung. Aufgrund seiner hohen Volatilität 
wird es jedoch schon bei Betriebstemperaturen freigesetzt und stellt damit eine der 
Hauptkontaminationsquellen für die Primärkreislaufkomponenten dar. Insbesondere beim 
Direktkreislauf mit Heliumturbine kann Ag-110m zu einem hohen Strahlungsfeld in 
Leitungen und Turbine und damit zu Problemen bei Reparatur- und Wartungsarbeiten 
führen. Die Gründe für die erhöhte Freisetzung von Silber aus intakten Partikeln sind 
zurzeit noch nicht eindeutig geklärt. Es gibt jedoch Vermutungen, dass die Mikrostruktur 
und kleinste Risse im SiC eine Rolle spielen könnten [MacLean 2004]. Ag-110m hat eine 
kurze Halbwertzeit von 249,79 Tagen, so dass es sich in älteren Brennelementen nicht mehr 
nachweisen lässt. Bei frisch bestrahlten Brennelementen ist es jedoch gut gamma-
spektrometrisch zu messen. 
 
I-131 ist das wichtigste Spaltprodukt für die kurzfristige, radiologische Belastung nach 
einer Freisetzung infolge eines Störfalls. Aufgrund seiner hohen Spaltausbeute und seiner 
hohen spezifischen Aktivität stellt es ein großes Inventar dar. Aufgrund seiner hohen 
Volatilität wird es aus defekten Partikeln leicht freigesetzt. Im Labor lässt es sich in der 
Regel nicht mehr nachweisen, da es innerhalb kurzer Zeit zerfällt. Untersuchungen haben 
jedoch gezeigt, dass gasförmige Spaltprodukte wie Xenon und Krypton ein ähnliches Frei-
setzungsverhalten wie Jod zeigen und daher als Referenz benutzt werden können 
[Verfondern u. a. 1997]. 
 
Xe-135 und Kr-85 sind Spaltgase, die keine radiologische Bedeutung im Störfall haben. Da 
sie als Edelgase chemisch inert sind, diffundieren sie nicht durch intakte dichte Hüll-
schichten. Sie werden jedoch schnell aus versagenden Partikeln freigesetzt. Daher können 
Xe-135 und Kr-85 als Indikatoren für Partikelversagen dienen. Xe-135 hat eine kurze 
Halbwertzeit und ist in der Regel nicht mehr in ausreichenden Mengen in den Brenn-
elementen vorhanden, um detektiert zu werden. Kr-85 ist dagegen ausreichend vorhanden 
und daher gammaspektrometrisch erfassbar. Die geringe Emissionswahrscheinlichkeit des 
am häufigsten beim Zerfall emittierten Gammaquants mit einer Energie von 514 keV von 
0,434 % führt jedoch zu recht hohen Nachweisgrenzen. 
 
In dieser Arbeit wird zwischen gasförmigen Spaltprodukten und festen Spaltprodukten 
unterschieden. Mit „gasförmig“ werden dabei die Isotope der Edelgase Krypton und Xenon 
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bezeichnet. Als „fest“ werden die bei Raumtemperatur als Feststoff vorliegenden 
Spaltprodukte bezeichnet. Dies sind in dieser Arbeit hauptsächlich Isotope von Cäsium, 
Strontium, Jod, Silber und Ruthenium. 
 
Tabelle 5: Eigenschaften relevanter Spaltprodukte 
Spalt-
produkt 
Halb-
wertzeit 
Spaltausbeute  
(U-235, thermisch) 
Aggregat-
zustand (20 °C) Bedeutung 
Cs-137 30,07 a 0,0627 Fest Langfristige Umgebungskontamination 
Cs-134 2,0648 a Abgeschirmtes Nuklid Fest 
Langfristige 
Umgebungskontamination 
Sr-90 28,79 a 0,059 Fest Langfristige Umgebungskontamination 
I-131 8,02 d 0,0288 Fest 
Kurzfristige Umgebungs-
kontamination, sehr 
flüchtig 
Ag-110m 249,79 d Abgeschirmtes Nuklid Fest 
Kontamination des 
Primärkreises im 
Reaktorbetrieb, sehr 
flüchtig 
Ru-106 373,59 d 0,004 Fest Geringe Bedeutung für die Störfallbetrachtung 
Kr-85 10,77 a 0,0027 Gasförmig Indikator für Partikelversagen 
Xe-133 5,24 d 0,067 Gasförmig Indikator für Partikelversagen 
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3. Frühere Arbeiten 
Im Rahmen der Entwicklung von HTR-Brennelementen wurden in der Vergangenheit 
zahlreiche Bestrahlungsexperimente und Nachbestrahlungsuntersuchungen durchgeführt. 
Außerdem wurde in verschiedenen Apparaturen das Störfallverhalten durch Ausheizen 
untersucht. Dabei wurden sowohl Versuche an einzelnen Coated Particles als auch an 
vollständigen Brennelementen und speziell angefertigten Compacts durchgeführt. Die 
Untersuchungen einzelner Partikel hatten den Vorteil, dass man sie relativ einfach mit 
kleinen Versuchsapparaten umsetzen konnte. Des Weiteren konnten sehr detaillierte 
Informationen über den zeitlichen Verlauf der Spaltproduktfreisetzung sowie über 
Schadens- und Transportmechanismen gewonnen werden. Allerdings war es auf diese 
Weise nicht möglich eine ausreichende Datenbasis für Schadensstatistiken von Coated 
Particles zu generieren, die für eine zuverlässige Modellierung benötigt werden. Außerdem 
wurde der Einfluss der Graphitmatrix nicht berücksichtigt. Aufgrund dessen wurden 
verschiedene Apparaturen entwickelt, in denen Versuche an ganzen Brennelementen mit 
mehreren tausend Coated Particles durchgeführt werden konnten.  
 
In „Apparatur zur Messung der Freisetzung von Spaltgasen und anderer Spaltprodukte 
durch Ausheizen“ [Stradal 1970] wird eine Apparatur beschrieben, die schon Mitte der 
sechziger Jahre im FZJ entwickelt wurde. In dieser Apparatur konnten kugelförmige HTR-
Brennelemente gezielt ausgeheizt und die Spaltgasfreisetzung gemessen werden. Die 
Versuche, die mit dieser Apparatur durchgeführt wurden, waren zeitlich begrenzt und 
setzten die ständige Anwesenheit eines Operateurs voraus. Dementsprechend konnten nur 
relativ schnelle Temperaturanstiege und kurze Ausheizzeiten realisiert werden. Das 
Hauptinteresse lag jedoch auch nicht darin, hypothetische Störfälle mit Transienten von 
mehreren hundert Stunden zu simulieren, sondern vielmehr in der Messung der Gleich-
gewichtsfreisetzung im Reaktor unter Laborbedingungen. Außerdem waren grundsätzliche 
Mechanismen noch nicht bekannt und mussten erst untersucht werden. Durch Inventar-
bestimmung der Brennelemente vor und nach dem Ausheizen sowie durch Ausmessung 
von Ofenteilen konnte neben der Spaltgasfreisetzung auch die integrale Freisetzung von 
festen Spaltprodukten gemessen werden. Dieses Verfahren wurde angewandt, da die 
damals zur Verfügung stehenden Brennelemente aus den ersten Produktionsreihen mit 
Partikeln vom Typ BISO Spaltprodukte schon bei relativ niedrigen Temperaturen 
signifikant freisetzten. Daher waren die Inventarunterschiede vor und nach einem Versuch 
groß genug, um sie gammaspektrometrisch zu erfassen. 
 
Mit Fortschreiten der Entwicklung heliumgekühlter Hochtemperaturreaktoren stieg das 
Interesse am Langzeitverhalten der Brennelemente im Fall eines Störfalls mit Ausfall der 
aktiven Nachwärmeabfuhr. In „Untersuchungen zum Verhalten von beschichteten Brenn-
stoffteilchen und Kugelbrennelementen bei Störfalltemperaturen“ [Schenk 1978] wird eine 
Apparatur beschrieben, die im Rahmen des Thorium-Hochtemperaturreaktor (THTR) 
Projekts in den Heißen Zellen des FZJ installiert wurde. Mit dieser Apparatur, die A.-Test 
(Ausheiz-Test) genannt wurde (s.u.), konnten Störfälle von mehreren hundert Stunden ohne 
Aufsicht simuliert werden. Aufgrund der relativ hohen thermischen Leistung des THTR 
von 750 MWth, bzw. generell bei HTR großer und mittlerer Bauart, waren bei Ausfall der 
aktiven Nachwärmeabfuhr wesentlich höhere Temperaturen als 1600 °C zu erwarten. Für 
Eingriffe von außen stand allerdings eine vergleichsweise lange Karenzzeit zur Verfügung, 
während der der Kern kühlfähig blieb. Für einen Druckverluststörfall mit Ausfall der 
aktiven Nachwärmeabfuhr in mittelgroßen HTR wurde erwartet, dass die maximale Kern-
temperatur 2500 °C nicht überschreiten würde. Dementsprechend wurde die Apparatur mit 
 37 
 
zwei parallel installierten Graphitöfen mit einer Maximaltemperatur von 2500 °C ausgelegt. 
Wie die Vorgängerapparatur verfügte auch der A-Test über eine Spaltgasmesseinrichtung. 
Die damals untersuchten Brennelemente vom Typ THTR mit Mischoxid-BISO-Partikeln 
hielten Spaltprodukte im Vergleich zu den späteren Brennelementen mit TRISO-Partikeln 
relativ schlecht zurück. Daher konnte auch hier durch Inventarmessungen der Brenn-
elemente vor und nach den Versuchen die integrale Freisetzung von festen Spaltprodukten 
bestimmt werden. Es konnten allerdings keine transienten Freisetzungsverläufe auf-
gezeichnet werden. Die Apparatur wurde auch später noch für Versuche an TRISO Brenn-
elementen bei hohen Temperaturen von 1900 °C bis 2500 °C eingesetzt [Schenk u. 
Nabielek 1989]. 
 
Mit Einführung der TRISO Coated Particles mit zusätzlicher SiC-Schicht, die eine hoch-
effiziente Diffusionsbarriere darstellt, verfügte man über ein Brennelement, das im Betrieb 
nur noch geringste Mengen an Spaltprodukten, hauptsächlich aus der Urankontamination 
der Matrix stammend, freisetzte. In “Spaltproduktverhalten – Speziell Cs-137 in HTR-
TRISO-Brennstoffteilchen” [Allelein 1980] wird eine Versuchsapparatur beschrieben, mit 
der einzelne Partikel ausgeheizt werden konnten. Die Apparatur verfügte über eine Öffnung 
nach oben und eine darüber installierte, wassergekühlte Oberfläche, an der feste Spalt-
produkte kondensieren konnten. Mit Hilfe dieser Versuchsapparatur wurden erstmals 
temperaturabhängige Diffusionskoeffizienten für Cäsium in der SiC-Schicht von TRISO 
Partikeln bestimmt. 
 
Da die Messung einzelner Coated Particles aufgrund der hohen Streubreite der Resultate 
und aufgrund der geringen Anzahl untersuchter Partikel nicht ausreichend war, um 
statistisch belastbare Aussagen zu treffen, wurde Anfang der achtziger Jahre mit der 
Konstruktion der KüFA-I in den Heißen Zellen des FZJ begonnen. Die Apparatur sollte für 
Ausheizversuche an ganzen Brennelementen sowie die Messung geringer Freisetzungen 
und Freisetzungsverläufe gasförmiger und erstmals auch zeitabhängiger Freisetzungen 
fester metallischer Spaltprodukte eingesetzt werden. Neben der Untersuchung der grund-
sätzlichen Freisetzungsmechanismen sollte die KüFA-I dazu dienen, den Nachweis zu 
führen, dass Brennelemente mit TRISO Partikeln hoher Qualität den Störfallbedingungen 
eines inhärent sicheren Reaktors, mit auf rein passiven Mechanismen beruhenden Wärme-
abfuhreinrichtungen, standhalten würden und die Freisetzungen weit unterhalb akzeptabler 
Werte lägen. 
 
In [Schenk u. a. 1984], [Schenk u. a. 1988], [Schenk u. Nabielek 1989] und [Schenk u. a. 
1997] sind umfangreiche Ergebnisse von KüFA-Ausheizversuchen und weiteren Nach-
bestrahlungsuntersuchungen an HTR-Brennelementen mit TRISO Coated Particles zu 
finden, die in den Jahren 1984 bis 1994 durchgeführt wurden (siehe Bild 6 u. 7). In Tabelle 
7 sind die Parameter und Ergebnisse von 20 Heizversuchen an HTR-Brennelementen mit 
niedrig angereichertem UO2 Brennstoff und modernen TRISO Coated Particles bis 1800 °C 
aufgeführt. Die Tabelle wurde [Nabielek 2009] entnommen (siehe auch [Verfondern u. a. 
1997]). Man kann sehen, dass in keinem Fall ein Partikelversagen während der ersten 100 
Stunden Aufheizung auf konstant 1600 °C auftrat. In einigen Fällen wurde im Experiment 
der für den HTR Modul berechnete Verlauf der Maximaltemperatur während eines Kern-
aufheizstörfalls bis 1620 °C genau nachgebildet. Dabei versagten in fünf getesteten Brenn-
elementen mit insgesamt 82.000 Partikeln in einem Versuch etwa drei Partikel. Während 
der Ausheizversuche bei 1700 °C und 1800 °C stiegen die Zahlen defekter Partikel und 
damit die Spaltproduktfreisetzungen deutlich an. Vier der in dieser Zeit getesteten Brenn-
elemente stammten aus kontrollierten Bestrahlungsexperimenten in den Materialtest-
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reaktoren FRJ2 in Jülich und HFR in Petten (siehe Tabelle 6). Insbesondere die Brenn-
elemente HFR K3/1 und HFR K3/3 wiesen hohe Abbrände und hohe Fluenz schneller 
Neutronen auf, die nahe an den Bereich der hier vorgestellten Arbeit reichen. 
 
Tabelle 6: Bestrahlungsdaten von vier im FZJ untersuchten HTR-Brennelementen mit hohen 
Abbränden [Schenk u. Nabielek 1989] 
Brennelement 
Abbrand 
(% FIMA) 
Fluenz schneller 
Neutronen 
(> 0,1 MeV) 
Volllasttage 
Mittlere 
Bestrahlungs-
temperatur 
FRJ2-K13/2 8,1 0,1 · 1025m-2 396 1000 °C – 1200 °C 
FRJ2-K13/4 7,8 0,1 · 1025m-2 396 1000 °C – 1200 °C 
HFR K3/1 7,7 3,9 · 1025m-2 359 1000 °C – 1200 °C 
HFR K3/3 10,2 6 · 1025m-2 359 800 °C – 1000 °C 
 
 
Tabelle 7: Frühere KüFA-Versuche mit LEU TRISO Brennelementen [Nabielek u. a. 2009] 
Brenn-
element 
Abbrand 
%FIMA 
Fluenz 
schneller 
Neutronen 
(1025m-2) 
Ausheiztest 
Anzahl 
defekter 
Partikel 
** 
Freisetzungsanteil 
 
Temperatur 
(Zeit) 
Her-
stel-
lung 
Heiz-
versuch 
Kr- 
85 
Sr- 
90 
Ag- 
110m 
Cs- 
134 
Cs- 
137 
AVR 71/22 3,5 0,9 
1600 °C 
(500 h) 0 0 
4,0⋅ 
10-7 
5,3⋅ 
10-6 
9,0⋅ 
10-4 
6,9⋅ 
10-5 
2,0⋅ 
10-5 
HFR-K3/1 7,7 3,9 
1600 °C 
(500 h) 0 0 
1,8⋅ 
10-6 
1,8⋅ 
10-7 
2,7⋅ 
10-2 
1,3⋅ 
10-4 
1,1⋅ 
10-4 
FRJ2-K13/2 8,0 0,1 
1600 °C 
(138 h) 0 0 
6,4⋅ 
10-7 
3,3⋅ 
10-7 
2,8⋅ 
10-3 
1,0⋅ 
10-4 
3,9⋅ 
10-5 
AVR 82/20 8,6 2,4 
1600 °C 
(100 h) 0 0 
1,5⋅ 
10-7 
3,8⋅ 
10-6 
4,4⋅ 
10-3 
1,2⋅ 
10-4 
6,2⋅ 
10-5 
AVR 82/9 8,9 2,5 
1600 °C 
(500 h) 0 0 
5,3⋅ 
10-7 
8,3⋅ 
10-5 
1,9⋅ 
10-2 
5,9⋅ 
10-4 
7,6⋅ 
10-4 
AVR 89/13 9,1 2,6 
1620 °C * 
(~10 h) 0 0 
2,0⋅ 
10-7 
*** 
8,3⋅ 
10-4 
1,3⋅ 
10-5 
1,1⋅ 
10-5 
   
1620 °C * 
(~10 h)  0 
1,3⋅ 
10-9 
*** 
1,5⋅ 
10-2 
1,6⋅ 
10-6 
1,4⋅ 
10-6 
AVR 85/18 9,2 2,6 
1620 °C * 
(~10 h) 0 0 
1,4⋅ 
10-7 
*** 
6,5⋅ 
10-3 
1,0⋅ 
10-5 
1,3⋅ 
10-5 
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AVR 90/5 9,2 2,7 
1620 °C * 
(~10 h) 0 0 
1,9⋅ 
10-7 
*** 
1,1⋅ 
10-3 
7,7⋅ 
10-6 
9,0⋅ 
10-6 
   
1620 °C * 
(~10 h)  0 
6,6⋅ 
10-9 
*** 
9,0⋅ 
10-4 
3,5⋅ 
10-6 
3,3⋅ 
10-6 
AVR 90/2 9,3 2,7 
1620 °C * 
(~10) 1 2 
1,0⋅ 
10-4 
*** 
3,7⋅ 
10-2 
5,0⋅ 
10-5 
4,6⋅ 
10-5 
AVR 90/20 9,8 2,9 
1620 °C * 
(~10) 2 3 
2,4⋅ 
10-4 
*** 
7,6⋅ 
10-2 
5,6⋅ 
10-6 
6,5⋅ 
10-6 
AVR 91/31 9,0 2,6 
1700 °C * 
(~10) 2 18 
1,2⋅ 
10-3 
*** 
6,2⋅ 
10-1 
3,7⋅ 
10-3 
2,4⋅ 
10-3 
AVR 74/11 6,2 1,6 
1700 °C 
(185 h) 1 0 
3,0⋅ 
10-5 
7,2⋅ 
10-6 
4,8⋅ 
10-2 
8,4⋅ 
10-5 
7,6⋅ 
10-5 
FRJ2-K13/4 7,6 0,1 
1600 °C 
(138 h) 0 0 
3,0⋅ 
10-7 
2,0⋅ 
10-8 
4,5⋅ 
10-4 
5,7⋅ 
10-6 
2,5⋅ 
10-6 
   
1800 °C 
(100 h)  2 
7,2⋅ 
10-5 
1,4⋅ 
10-3 
5,3⋅ 
10-1 
9,7⋅ 
10-3 
9,9⋅ 
10-3 
AVR 88/33 8,5 2,3 
1600 °C 
(50 h) 0 0 
1,0⋅ 
10-7 
8,4⋅ 
10-6 
1,2⋅ 
10-3 
1,1⋅ 
10-4 
1,2⋅ 
10-4 
   
1800 °C 
(20 h)  ~4 
1,8⋅ 
10-4 
2,3⋅ 
10-4 
2,1⋅ 
10-1 
4,4⋅ 
10-4 
4,6⋅ 
10-4 
AVR 88/15 8,7 2,4 
1600 °C 
(50 h)  0 
6,3⋅ 
10-8 
*** 
9,1⋅ 
10-3 
8,8⋅ 
10-6 
1,2⋅ 
10-5 
   
1800 °C 
(50 h) 1 ~6 
2,9⋅ 
10-4 
1,1⋅ 
10-2 
8,1⋅ 
10-1 
1,3⋅ 
10-2 
1,4⋅ 
10-2 
AVR 70/33 1,6 0,4 
1800 °C 
(175 h) 0 28 
1,7⋅ 
10-3 
*** *** *** 
2,2⋅ 
10-2 
AVR 74/10 5,5 1,4 
1800 °C 
(90 h) 0 30 
8,1⋅ 
10-4 
*** *** 
8,5⋅ 
10-2 
7,9⋅ 
10-2 
AVR 76/18 7,1 1,9 
1800 °C 
(200 h) 0 ~3 
1,2⋅ 
10-4 
6,6⋅ 
10-2 
6,2⋅ 
10-1 
5,3⋅ 
10-2 
4,5⋅ 
10-2 
AVR 88/41 7,6 2,0 
1800 °C 
(24 h) 0 0 
2,4⋅ 
10-7 
1,2⋅ 
10-4 
7,7⋅ 
10-2 
1,4⋅ 
10-4 
1,5⋅ 
10-4 
HFR-K3/3 10,2 6,0 
1800 °C 
(100 h) 0 ~12 
6,5⋅ 
10-4 
1,5⋅ 
10-3 
6,7⋅ 
10-1 
6,4⋅ 
10-2 
5,9⋅ 
10-2 
* berechnete Aufheizkurve für 
Druckverluststörfall 
** von jeweils 16.400 
Partikeln *** nicht gemessen 
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Neben der Abhängigkeit von der Heiztemperatur zeigte sich eine tendenzielle Abhängigkeit 
des Freisetzungsanteils vom Abbrand, der Fluenz schneller Neutronen und der 
Bestrahlungstemperatur. Aufgrund der noch zu geringen Datenbasis konnten jedoch keine 
eindeutigen Korrelationen gebildet werden. In [Schenk u. Nabielek 1989] wird empfohlen 
die maximale Abbrandhöhe auf 11% FIMA und die maximal akzeptable Störfalltemperatur 
auf 1600 °C zu begrenzen sowie weitere Untersuchungen an hoch abgebrannten Brenn-
elementen bei hohen Störfalltemperaturen durchzuführen. 
 
 
Bild 6: Kr-85-Freisetzungen während Aufheiztests im FZJ an LEU TRISO Brennelementen bis 2100 °C 
(KüFA und A.-Test) [Schenk u. a. 1988] 
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Bild 7: Cs-137-Freisetzungen während FZJ-Aufheiztests an LEU TRISO Brennelementen bis 2000 °C 
(KüFA und A.-Test) [Schenk u. a. 1988] 
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4. Aufgabenstellung für die vorliegende Arbeit 
Im Rahmen dieser Arbeit sollte das Verhalten von modernen HTR-Brennelementen unter 
extremen Störfallbedingungen untersucht und dadurch die vorhandene Datenbasis erweitert 
werden. Zu diesem Zweck sollten experimentelle Störfallsimulationen an abgebrannten, 
kugelförmigen Brennelementen für Hochtemperaturreaktoren mit modernen TRISO Coated 
Particles systematisch durchgeführt, ausgewertet und analysiert werden. Die Störfall-
simulationen sollten durch gezieltes Aufheizen der Brennelemente unter Heliumatmosphäre 
und bei Normaldruck geschehen. Dadurch sollten die Bedingungen nachgestellt werden, die 
im Falle eines Druckverluststörfalls im Primärkühlkreis mit Ausfall der aktiven Nach-
wärmeabfuhr erwartet werden. Die zu untersuchenden Brennelemente stammten aus 
Bestrahlungsexperimenten in Materialtestreaktoren. Im Vergleich zu früheren Arbeiten 
wiesen diese einen höheren Abbrand auf und wurden bei deutlich erhöhter Temperatur 
bestrahlt. Darüber hinaus führten ein beschleunigter Abbrand und eine erhöhte Fluenz 
schneller Neutronen zu deutlich höheren Brennstoffbelastungen.  
 
Ein weiteres Ziel dieser Arbeit sollte die Wiederaufnahme der früheren Aktivitäten im FzJ 
und die Sicherung bzw. Rückgewinnung der damaligen Kompetenz im Bereich der Nach-
bestrahlungsuntersuchungen an HTR-Brennelementen mit verbesserten Methoden sein. 
Neben der Durchführung der im Rahmen dieser Arbeit geschilderten Versuche an altem 
Brennstoff deutscher Herstellung, dienten die Aktivitäten damit der Vorbereitung 
zukünftiger Ausheizversuche an neu hergestelltem Brennstoff aus aktuellen und 
zukünftigen Bestrahlungsexperimenten. 
 
Im Allgemeinen wird davon ausgegangen, dass moderne TRISO Partikel bis etwa 1600 °C 
intakt bleiben und die Spaltprodukte sicher einschließen. Dies konnte in der Vergangenheit 
in umfangreichen Untersuchungsprogrammen belegt werden [Schenk u. a. 1988]. In dieser 
Arbeit sollte überprüft werden, ob sich die damaligen Ergebnisse bestätigen ließen. Im 
Anschluss an die Störfallsimulation bei 1600 °C sollten zusätzlich Experimente bei höheren 
Temperaturen, nämlich bis zu 1800 °C, durchgeführt werden. Dadurch sollte zum einen 
nachgewiesen werden, dass die während der Bestrahlung stark belasteten Brennelemente 
den bisher angenommenen Grenzwert unbeschadet überstehen und zum anderen sollte die 
Datenbasis hin zu höheren Störfalltemperaturen erweitert werden. Während der Versuche 
sollte die Freisetzung der gasförmigen und festen Spaltprodukte gemessen und in Relation 
zum Gesamtinventar gesetzt werden.  
 
Neben den Störfallsimulationen sollten weitere Charakterisierungsmethoden angewandt 
werden. So sollten die Brennelemente vor und nach den Heizversuchen gammaspektro-
metrisch vermessen und der Abbrand bestimmt werden. Außerdem sollten weitere Nach-
bestrahlungsuntersuchungen, wie Keramographie, Elektronenmikroskopie und Mikro-
sondenmessungen, durchgeführt werden, um Aufschluss über Partikelversagens-
mechanismen und Spaltproduktverteilungen in Brennelementen und Partikeln zu erhalten.  
 
Des Weiteren sollten die Ausheizversuche nachgerechnet und die Rechnungen mit den 
experimentellen Ergebnissen verglichen werden. Rechnungen und Ergebnisse sollten dann 
mit den Resultaten aus experimentellen Störfalluntersuchungen in der Vergangenheit 
verglichen und die Ergebnisse qualitativ in die Literatur eingeordnet werden. Die gewonnen 
Erkenntnisse sollten schließlich helfen, die Datenbasis für das Spaltproduktrückhalte-
vermögen und die mechanische Integrität von modernem HTR-Brennstoff hin zu höheren 
Bestrahlungs- und Störfalltemperaturen sowie hin zu höheren Abbränden und höheren 
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Fluenzen schneller Neutronen zu erweitern und die wirksamen Mechanismen besser zu 
verstehen. 
 
Für die experimentellen Arbeiten standen Brennelemente aus den Proof-Versuchen für den 
HTR-Modul Reaktor (HFR K5 und K6) aus den frühen neunziger Jahren sowie ver-
schiedene AVR Brennelemente mit mittlerem Abbrand und vier hoch abgebrannte Brenn-
elemente aus dem kürzlich beendeten HFR Eu1bis Bestrahlungsexperiment, dass unter V-
HTR Bedingungen durchgeführt wurde, zur Verfügung. Die Brennelemente aus den Proof-
Versuchen wurden bei etwa 1000 °C bestrahlt. Die Abbrände der Proof-Elemente betrugen 
bis zu 10% FIMA und die Fluenz schneller Neutronen bis zu 4,8⋅1025 m-2. Mit der Durch-
führung der Störfallsimulationen an diesen Brennelementen sollte ein bisher noch offen 
gebliebener Baustein in der Nachweiskette zur inhärenten Sicherheit des HTR-Modul 
Konzepts geschlossen werden. 
 
Die Brennelemente aus den HFR Eu1bis Versuchen wurden bei 1250 °C bestrahlt und 
hatten Abbrände bis zu 11% FIMA. Die maximale Fluenz schneller Neutronen betrug hier 
3,98⋅1025 m-2. Die an diesen Brennelementen durchzuführenden Versuche sollten mass-
geblich Aufschluß über das Spaltproducktrückhalteverhalten von TRISO-Brennstoff geben, 
der bei bisher noch nicht dagewesenen Temperaturen bestrahlt wurde. In Bild 8 ist der 
Parameterbereich dieser Arbeit im Vergleich zu den Auslegungsdaten für den HTR-Modul 
Reaktor dargestellt. 
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Bild 8: Bestrahlungs- und Störfallparameterbereich für HTR-Modul im Vergleich zu dieser Arbeit 
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5. Durchführung der hier beschriebenen Arbeiten 
5.1 Kühlfinger-Apparatur 
Die Kühlfinger-Apparatur (KüFA-II) ist eine Versuchsanlage, in der kugelförmige HTR-
Brennelemente bei Umgebungsdruck in einer Heliumatmosphäre bei Temperaturen bis zu 
2000 °C ausgeheizt werden können und kleine Freisetzungen von Spaltgasen sowie von 
festen Spaltprodukten gemessen werden können. Die erste Kühlfinger-Apparatur (KüFA-I) 
wurde 1984 als Ergänzung zu einer bestehenden Versuchsanlage in den Heißen Zellen der 
FZJ in Betrieb genommen [Schenk u. a. 1988]. Die alte Anlage, der so genannte A-Test, 
diente hauptsächlich der Störfallsimulation bei Temperaturen von 1900 °C bis 2500 °C, wie 
sie für Störfälle bei HTR mittlerer bis großer Bauart angenommen werden. Mit Beendigung 
des deutschen HTR-Forschungsprogramms wurde die KüFA-I in Jülich außer Betrieb 
genommen. Im Rahmen des europäischen HTR-F Projektes wurden im Jahr 2001 Teile der 
KüFA-I sowie Ersatzteile, Zeichnungen und technische Dokumente an das Europäische 
Institut für Transurane (ITU) transferiert. Im Jahr 2005 wurde die KüFA-II dann in den 
Heißen Zellen des ITU in Betrieb genommen [Freis u. a. 2008]. 
 
Der A-Test bestand aus zwei Widerstandsöfen aus Graphit, die in einem Heliumkreislauf 
integriert waren. Eine ebenfalls in den Heliumkreislauf integrierte Kühlfalle mit an-
geschlossenem Gammadetektor ermöglichte die Verlaufsmessung der freigesetzten Spalt-
gase, hauptsächlich von Kr-85, das aufgrund seiner langen Halbwertzeit von 10,77 Jahren 
auch bei älteren Brennelementen noch ausreichend vorhanden ist. Die Freisetzung fester 
Spaltprodukte wurde jeweils durch eine gamma-spektrometrische Inventarmessung des 
Brennelements vor und nach den Heizversuchen bestimmt. Dementsprechend konnten hier 
nur integrale Freisetzungswerte, und das auch nur für große Freisetzungen von einigen 
Prozent, bestimmt werden [Schenk 1978]. Mit Einführung der TRISO Coated Particles mit 
niedrigen Freisetzungen bei Störfallbedingungen bis 1600 °C wurde es daher notwendig ein 
System zu entwickeln, mit dem auch kleine Aktivitäten fester Spaltprodukte und deren 
zeitlicher Freisetzungsverlauf erfasst werden konnten. Mit der neuen KüFA-II ist es 
möglich, berechnete Störfallverläufe bis zu 2000 °C zu simulieren und Cs-137-Frei-
setzungen im Bereich bis zu 10-7 Freisetzungsanteil zu messen. 
 
Die Kühlfinger-Apparatur befindet sich in einer so genannten Heißen Zelle, d.h. einem 
Raum, der nach außen durch starke Betonwände abgeschirmt ist. Dies ist notwendig, da die 
zu untersuchenden Brennelemente stark strahlen und hohe Dosisleistungen in ihrer Um-
gebung verursachen. Innerhalb der Heißen Zelle befindet sich eine gasdichte Edelstahlbox, 
der so genannte Caisson, der die radioaktive Kontamination sicher einschließt. Fernbe-
diente Manipulatoren erlauben die Handhabung von Proben und Versuchseinrichtungen. 
Falls Arbeiten nicht mit den Manipulatoren bewältigt werden können, müssen stark 
strahlende Gegenstände aus dem Caisson entfernt werden. Anschließend kann mit fest 
installierten Handschuhen von hinten in den Caisson eingegriffen werden. Werkzeuge, Ver-
brauchsmaterialien, Proben und Ersatzteile können mit Hilfe eines Transportsystems unter-
halb der Zellen unter Verwendung der Manipulatoren eingebracht werden. 
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Bild 9: Schematische Darstellung der KüFA-II 
 
Der Ofen selbst besteht aus einem inneren Gasleitzylinder, aus einem umgebenden Heiz-
element, das in einem wassergekühlten Kupferblock fixiert ist und aus umgebenden Hitze-
schilden. Um die Absorption von Spaltprodukten im Ofen zu minimieren wurde die KüFA 
als metallischer Widerstandsofen konzipiert. Aufgrund der stark ionisierenden Wirkung der 
radioaktiven Strahlung des Brennelements verbieten sich hohe Spannungen, so dass mit 
hohen Stromstärken gearbeitet werden muss. Ein Hochstromtransformator, der hinter dem 
Caisson installiert ist, liefert die benötigte Stromstärke. Der wassergekühlte Kupferblock ist 
über dicke Kupferbolzen mit dem Transformator verbunden und leitet den Strom in das 
Heizelement.  
 
Alle Hochtemperaturteile der KüFA-II bestehen aus Tantal. Erfahrungen in Jülich haben 
gezeigt, dass Tantal am wenigsten zur Karbidisierung an der Berührungsstelle mit dem 
Brennelement neigt. Das Brennelement befindet sich, zentriert in einer Dreipunktauflage, 
im Gasleitzylinder. Ein Wolfram / Wolfram-Rhenium (W/WRh) Thermoelement misst die 
Temperatur etwa 3 mm unterhalb des Brennelements und liefert die Regelgröße für die 
Regelung der Ofenleistung. In der ersten KüFA-I, die in den heißen Zellen des FZJ 
installiert wurde, war zusätzlich ein seitliches Loch angebracht, durch das die Brenn-
elementtemperatur mit einem Pyrometer gemessen werden konnte. Es hatte sich jedoch 
gezeigt, dass das Thermoelement die Temperatur zuverlässig, mit einem Fehler von etwa 
10 °C, erfasst, so dass auf diese Vorrichtung in der neuen KüFA-II verzichtet wurde (siehe 
Anhang IIIb) [Schenk u. a. 1988]. 
 
Die Apparatur verfügt über einen beweglichen Kühlfinger, an dessen unterem Ende sich 
eine auswechselbare Kondensatplatte aus Edelstahl befindet (siehe Bild 9). Eine effiziente 
Wasserkühlung sorgt dafür, dass die Oberflächentemperatur der Platte selbst bei hohen 
Ofentemperaturen unter 100 °C liegt, so dass feste Spaltprodukte, wie Cs-137, Cs-134, Sr-
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90, I-131 und Ag-110m dort mit hohem Wirkungsgrad kondensieren. Die Kühlfinger-
temperatur wird mit einem integrierten Pt-100 Widerstandsthermometer, das in einer 
Bohrung bis an die Plattenunterseite geführt ist, gemessen. Ein aktives Kühlaggregat, das 
von den übrigen Kühlkreislaufen getrennt ist und ausschließlich den Kühlfinger versorgt, 
regelt die Kühlwassertemperatur, so dass immer gleiche Bedingungen herrschen. Während 
des Betriebs kann der Kühlfinger durch ein Schleusensystem mit wassergekühltem 
Schiebeventil gezogen werden und die Kondensatplatte halbautomatisch mit den Zellen-
manipulatoren gewechselt werden. Während des Wechselvorgangs wird das Schiebeventil 
geschlossen, so dass keine Zellenatmosphäre in den Ofen eindringen kann. Danach wird der 
Kühlfinger mit der neuen Platte wieder in den Ofen eingefahren. Die ausgewechselten 
Kondensatplatten werden anschließend in ein Labor mit niedrigem Strahlungshintergrund 
transportiert. Dort können die Platten mit einem hochreinen Germaniumdetektor aus-
gemessen werden und die Isotope, die Gammastrahlung emittieren, können quantifiziert 
werden [Freis u. a. 2008]. Üblicherweise wird die Kondensatplatte etwa einmal pro Tag 
gewechselt. Ein Plattenwechsel dauert etwa fünf bis zehn Minuten. 
 
Der Ofen wird von einer wassergekühlten und gasdichten Haube umschlossen. Während 
eines Versuchs wird die Apparatur mit Helium gespült. Das Helium tritt unterhalb des 
Brennelements in den Gasleitzylinder ein, umströmt das Brennelement, strömt an der 
Kondensatplatte vorbei und verteilt sich in der Haube. Von dort wird es durch eine 
Membranpumpe abgesaugt und gelangt in eine, mit flüssigem Stickstoff gekühlte, Kühlfalle 
aus Aktivkohle. Die aus dem Brennelement freigesetzten Spaltgase werden mit dem 
Heliumstrom transportiert, kondensieren an der Aktivkohle und können von einem unter 
der Kühlfalle montierten NaI-Gammadetektor gemessen werden. Die Methode wurde 
bereits in den sechziger Jahren des vergangenen Jahrhunderts am FZJ entwickelt und 
sowohl im A-Test als auch in der in Jülich installierten KüFA-I eingesetzt [Stradal 1970].  
 
Zum Beladen des Brennelements oder zum Auswechseln von kontaminierten oder defekten 
Ofenteilen kann die Haube mit einem Kran angehoben werden. Während des Betriebs 
dichtet ein O-Ring die Haube nach unten ab. Der Kühlfinger wird bei eingefahrenem 
Zustand durch zwei O-Ringe abgedichtet. Im ausgefahrenen Zustand gewährleistet das 
Schiebeventil die Dichtigkeit. Alle sonstigen Durchführungen und Anschlüsse sind mit O-
Ringen abgedichtet. Die Regelung der Ofentemperatur sowie die Steuerung der Betriebs-
prozesse und -parameter erfolgt zentral durch eine speicherprogrammierbare Steuerung 
(SPS) und ein damit verbundenes PC-Programm mit Eingabeoberfläche. Sämtliche 
Betriebsparameter, wie Ofentemperatur, Kühlfingertemperatur, Kühlwassertemperatur, 
Kühlwasserfluss, Innendruck, Heliumstrom, Stromstärke und Spannung werden zentral 
erfasst und aufgezeichnet. 
5.2 Ablauf der Ausheizversuche 
Vor jedem Versuch wird ein neuer Gasleitzylinder montiert, um eine mögliche 
Verfälschung der Ergebnisse durch Kontamination vom vorherigen Experiment zu 
minimieren. Danach wird das Brennelement mit Hilfe des Zellenstaubsaugers und eines 
speziellen Aufsatzes auf die Dreipunkthalterung im Gasleitzylinder platziert. Anschließend 
wird die Ofenhaube geschlossen und das Versuchsprogramm geladen. Die zeitlichen 
Temperaturverläufe der Ausheizversuche sind jeweils den berechneten Störfallverläufen 
nachgebildet oder gehen darüber hinaus. Während des gesamten Versuchs durchströmt 
Helium mit 30 Standardlitern pro Stunde die KüFA-II. Das verwendete Helium hat eine 
Reinheit von mindestens 99,996 %. Falls eine Undichtigkeit an einer Stelle der Helium-
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leitung auftritt, soll ein Kombifilter, der direkt vor der Anlage in die Heliumleitung 
integriert ist, Feuchtigkeit oder Sauerstoff herausfiltern.  
 
Vor Beginn der eigentlichen Störfallsimulation wird die Zellenatmosphäre in der Haube mit 
einer angeschlossenen Vakuumpumpe abgesaugt und auf Dichtigkeit getestet. Dies 
geschieht bei geschlossenem Schiebeventil. Anschließend wird das Haubenvolumen wieder 
mit Helium aufgefüllt und das Programm gestartet. Daraufhin wird der Kühlfinger einge-
fahren und der Spülkreislauf für wenige Stunden kalt betrieben, um Verunreinigungen aus-
zuspülen. Außerdem wird in dieser Phase die Dichtigkeit der Kühlfingerdurchführung 
getestet. Danach werden die Brennelemente für eine kurze Zeit von etwa 6 h auf 300 °C 
aufgeheizt, um Wasser und Verunreinigungen aus dem Brennelement auszutreiben. Im An-
schluss folgt eine etwa zehnstündige Phase, in der die Betriebstemperatur im Reaktor von 
1050 °C oder 1250 °C eingestellt wird. Dadurch soll sich der gleiche Zustand wie im 
Betrieb einstellen, so dass Gleichgewichtsfreisetzungen gemessen werden können. Schließ-
lich beginnt die eigentliche Störfallsimulation. Im Standardversuch wird hierbei mit 
47 °C/h bis zur Maximaltemperatur aufgeheizt [Schenk u. a. 1988]. In Bild 10 ist die Auf-
heizphase eines exemplarischen Simulationsverlaufs zu sehen, der einen Druckverlust-
störfall mit Ausfall der aktiven Nachzerfallswärmeabfuhr im HTR-Modul Reaktor abdeckt 
(s. o.). Die programmierbare Regelung erlaubt es jedoch, beliebige Temperaturverläufe für 
unterschiedliche Störfallszenarien oder Reaktortypen einzustellen. 
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Bild 10: KüFA-Standardversuch [Schenk u. a. 1988] 
 
Ein Volumenstromregler regelt den Heliumeintrittstrom und eine Membranpumpe, die 
hinter der Ofenhaube in die Heliumleitung integriert ist, zieht das Helium aus der Haube ab 
und fördert es zur Kühlfalle. Ein genau einstellbares Drosselventil vor der Membranpumpe 
ermöglicht die Einstellung eines Gleichgewichtsdrucks im Ofeninneren. Während eines 
Heizversuchs wird der Ofendruck auf etwa 980 mbar eingestellt. Damit herrscht im Ofen-
inneren ein leichter Unterdruck im Vergleich zur Zellenatmosphäre. Dadurch wird gewähr-
 48 
 
leistet, dass die Ofenhaube fest am Boden angepresst wird und der O-Ring dichtet. Jedoch 
besteht hierbei das Risiko, dass bei einer Undichtigkeit, etwa am Schleusensystem des 
Kühlfingers, Zellenatmosphäre in den Ofen eindringt und die Tantalteile korrodieren. Im 
FZJ wurde die Apparatur mit leichtem Überdruck betrieben. Dadurch wird zwar das Risiko 
eines Lufteinbruchs minimiert, jedoch kann man nur schwer feststellen ob Ofenatmosphäre 
durch Undichtigkeiten entweicht und eventuell Anteile des freigesetzten Spaltgases 
verloren gehen. 
5.3 Spaltgasmessung 
Wird während eines KüFA-Tests radioaktives Edelgas aus dem Brennelement freigesetzt, 
verteilt es sich zuerst im Haubenvolumen (VH ~ 28,6 l) und wird von dort, zusammen mit 
dem Spülgas, zu einer Kühlfalle unterhalb der Heißen Zelle transportiert. Die Kühlfalle 
besteht aus einem kleinen Volumen Aktivkohle in einem Stahlbehälter. Sie wird in einem 
isolierten Behälter mit flüssigem Stickstoff auf -195,8 °C gekühlt. Dadurch friert das Spalt-
gas beim Eintritt in der Aktivkohle fest, während das Trägergas Helium gasförmig bleibt 
und die Kühlfalle passiert.  
 
Tabelle 8: Eigenschaften von Spaltgasen 
Spaltgas Halbwertzeit Siedepunkt Schmelzpunkt y-Energie Emissionswahr-
scheinlichkeit 
Kr-85 10,77 a -153,22 °C -157,36 °C 514 keV 0,434 % 
Xe-133 5,243 d -108,1 °C -111,8 °C 81 keV 38 % 
He - -269 °C -272,2 °C - - 
 
 
Unterhalb der Kühlfalle befindet sich ein 3x3 Natrium-Jodid-Gammadetektor (NaI-
Detektor) mit hoher Detektierungseffizienz, der an einen Messcomputer angeschlossen ist 
und die Spaltgasaktivität in der Kühlfalle detektiert. Um eine möglichst hohe Messeffizienz 
zu gewährleisten, wurde der Detektor möglichst nahe an der Kühlfalle positioniert. Außer-
dem wurden die Böden der Kühlfalle und des Stickstoffbehälters dünnwandig gewählt, um 
dort eine möglichst geringe Gammaabsorption zu erreichen.  
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Bild 11: Schematische Darstellung der Kühlfalle 
 
Typische Spaltgase sind Krypton und Xenon. In der Regel wird in einem älteren Brenn-
element nur noch das Kryptonisotop Kr-85, mit einer Halbwertzeit von 10,77 Jahren, als 
messbares Spaltgas in ausreichender Menge vorhanden sein, um detektiert werden zu 
können. Bei Brennelementen, die erst kurz zuvor bestrahlt wurden, kann möglicherweise 
noch genügend Xe-133 vorhanden sein. Alle anderen radioaktiven Spaltgase haben eine zu 
kurze Halbwertzeit, um noch in ausreichender Menge vorzuliegen. Aufgrund der geringen 
Emissionswahrscheinlichkeit für ein Gammaquant beim Zerfall von Kr-85 liegt die Nach-
weisgrenze der Aktivität trotz des geringen Messabstands und des effizienten Detektors 
relativ hoch. Ein weiterer Störfaktor ist die recht hohe Untergrundaktivität unterhalb der 
Heißen Zellen. Daher ist das gesamte Messsystem zur Abschirmung in einer Bleiburg 
untergebracht. Das vorliegende System kann Kr-85-Aktivitäten ab etwa 700 Bq nach-
weisen. 
 
Während eines Versuchs wird ständig eine Reihe von nacheinander ablaufenden 
Messungen mit dem NaI-Detektor durchgeführt. Jede Messung dauert drei Minuten. Ein 
Programm steuert die Messungen, wertet die Gammaspektren aus und schreibt die 
Messwerte fortlaufend in eine Datei. Dadurch erhält man einen zeitlichen Verlauf der 
Aktivität an Kr-85 in der Kühlfalle. 
 
Wird im Ofen plötzlich Spaltgas freigesetzt, so kann man mit kurzer Zeitverzögerung einen 
Anstieg der Aktivität in der Kühlfalle messen. Der zeitliche Aktivitätsverlauf in der 
Kühlfalle ist eine Funktion der freigesetzten Aktivität, des Haubenvolumens, des Helium-
stroms und der Ofentemperatur. Die Funktion kann mit den Stoffbilanzen um Ofenhaube 
und Kühlfalle leicht abgeleitet werden (siehe Gleichung 1). Der typische, exponentielle 
Verlauf ist klar in der Messkurve zu erkennen und ermöglicht die genaue zeitliche 
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Bestimmung plötzlicher Kr-85-Freisetzungen durch Partikelversagen während eines Heiz-
versuchs. 
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( )TA t  :  Aktivität in der Kühlfalle (Bq)  
( )GA t  :  Aktivität in der Haube (Bq)  
,GA 0  :  Freigesetzte Aktivität bei plötzlichem Partikelbruch (Bq)  
&
HeV  :  Heliumfluss (l/h)  
GV  :  Haubenvolumen (l)  
GT  :  Ofentemperatur (K)  
UT  :  Umgebungstemperatur (K)  
 
Die Kalibrierung der Kühlfallen-Messgeometrie erfolgt mit einer bekannten Menge Kr-85, 
das in den Heliumkreislauf eingebracht werden kann. Wahlweise kann das Kalibriergas vor 
Eintritt in den Ofen oder direkt vor der Kühlfalle eingebracht werden. Auf diese Weise wird 
sichergestellt, dass keine Undichtigkeiten vorhanden sind und kein Messgas verloren geht. 
Üblicherweise wird für jeden Heizversuch jeweils mindestens eine Kalibrierung durch-
geführt, da sich die Messgeometrie beim Wechsel der Kühlfalle ändern kann. Der 
Kalibrierungsfaktor (fK) ergibt sich dann aus dem Verhältnis der gezählten Impulsrate (I) 
und der Aktivität (A). 
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Wenn man die Kalibrierung durch Einbringung einer bekannten Menge Kr-85 vor dem 
Ofen durchführt, ergibt sich ein zeitlicher Aktivitätsverlauf in der Kühlfalle wie in 
Gleichung 1 beschrieben. 
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Bild 12: Zeitlicher Aktivitätsverlauf in der Kühlfalle nach Kalibrierung mit 135 kBq Kr-85 
 
Bricht ein Coated Particle im Heizversuch, so wird Spaltgas freigesetzt und diffundiert 
schnell durch die Graphitmatrix. Der Diffusionskoeffizient beträgt etwa 10-5 m²/s entlang 
der Korngrenzen [Verfondern u. a. 1997]. Anhand der Diffusionstheorie errechnet sich 
daraus nach Gleichung 3  [Kugeler u. Schulten 1989] eine Durchbruchszeit (tD) von etwa 
15 Sekunden für ein im Zentrum des Brennelements versagendes Partikel. Die Helium-
leitung vom Ofen zur Kühlfalle hat eine Länge von etwa 5 m. Bei einem Volumenstrom 
von 30 l/h und einem Innendurchmesser von etwa 6 mm braucht das Trägergas also etwa 
17 Sekunden bis zur Kühlfalle. Aus dieser Abschätzung wird ersichtlich, dass eine Gas-
freisetzung fast direkt detektiert werden kann. Im Freisetzungsdiagramm, das über mehrere 
hundert Stunden aufgetragen wird, ist ein Partikelbruch als plötzlicher Aktivitätssprung zu 
sehen. 
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Gleichung 3 
 
5.4 Messung fester Spaltproduktfreisetzung 
Feste Spaltprodukte, wie Cäsium, Strontium oder Silber, diffundieren bei erhöhten 
Temperaturen durch die Partikelhüllschichten sowie die Graphitmatrix und werden 
anschließend mit niedrigen Partialdrücken in die Umgebung freigesetzt. In der KüFA-II 
werden sie durch den stetigen Heliumstrom vom Brennelement weg transportiert und 
kondensieren an der Kondensatplatte des Kühlfingers oder an anderen kalten Stellen inner-
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halb oder außerhalb des Ofens. Die Kondensatplatten werden anschließend entnommen und 
in einer Aluminiumdose aus der Heißen Zelle in ein Labor mit niedrigem Strahlungshinter-
grund transportiert. Um eine Fehlmessung durch eine Kontamination der Aluminiumdose 
zu vermeiden, wird jede Platte in eine neue, saubere Dose umgefüllt. Die Dose wird in eine 
fixierte Messposition gelegt und mit einem Germaniumdetektor gammaspektrometrisch 
vermessen. Zur Quantifizierung der Messungen wird ein punktförmiger Standardstrahler 
aus Cs-137 verwendet. Die wirkliche Verteilung der Aktivität auf der Kondensatplatte ist 
nicht bekannt wird aber als weitgehend homogen angenommen. Der maximale, 
systematische Fehler würde auftreten, wenn die gesamte Aktivität am Plattenrand 
konzentriert wäre. Der Fehler ist zwar selbst dann aufgrund des im Vergleich zum Platten-
radius großen Messabstands gering, wird aber in der Ungenauigkeitsbestimmung berück-
sichtigt. Der Gesamtfehler ergibt sich aus dem statistischen Fehler plus aller systematischen 
Fehler. Die Ungenauigkeitsbestimmung erfolgte unter Verwendung des Programms GUM 
Workbench® (siehe Anhang). 
 
Dank der effizienten und geregelten Wasserkühlung des Kühlfingers kondensiert der größte 
Teil der Spaltprodukte an den Kondensatplatten. Dies ist wichtig für die Genauigkeit der 
Messung bei geringen Freisetzungen. Jedoch führt jede unnötige Kondensation von Spalt-
produkten an der Ofenhaube oder am Schiebeventil zu einem stetig steigenden Strahlungs-
hintergrund in der Heißen Zelle. Manuelle Wartungsarbeiten werden dadurch extrem 
erschwert und ab einem bestimmten Punkt ganz und gar unmöglich. Die Kühlfinger-
effizienz (EKF) ist unterschiedlich für unterschiedliche chemische Elemente. Die 
Temperatur der Plattenoberfläche beträgt je nach Sitz der Platte und Ofentemperatur 
zwischen 60 °C und 80 °C. Die freigesetzte Aktivität (R) errechnet sich nach Gleichung 4. 
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 Gleichung 4 
 
R: Freisetzung, A: Aktivität auf der Kondensatplatte, EKF: Kühlfingereffizienz 
 
Für Cäsium, Silber, Ruthenium und Jod wird eine Kühlfingereffizienz von etwa 70% 
angenommen, für Strontium eine Effizienz von etwa 20%. Diese Werte wurden durch 
mehrfache Kalibrierungen mit bekannten Mengen der entsprechenden Radionuklide bereits 
in Jülich bestimmt [Schenk u. a. 1988] und in Karlsruhe für Cäsium bestätigt. Da beide 
Anlagen baugleich sind, wird davon ausgegangen, dass auch die Kühlfingereffizienzen für 
die übrigen Spaltprodukte übereinstimmen.  
 
Tabelle 9: Schmelz- und Siedepunkte metallischer Spaltprodukte und Kühlfingereffizienzen 
Spaltprodukt Schmelzpunkt Siedepunkt Kühlfingereffizienz 
Cs-137, Cs-134 28,45 °C 671 °C ~ 70 % ± 16 % 
Sr-90 777 °C 1382 °C ~ 20 % 
Ru-106 2334 °C 4150 °C ~ 70 % 
I-131 113,7 °C 184,2 °C ~ 70 % 
Ag-110m 961,78 °C 2162 °C ~ 70 % 
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5.5 Kalibrierung der Kühlfingereffizienz 
Für die Kalibrierung der Kühlfingereffizienz wurden zwei Graphitkugeln angebohrt und 
jeweils eine Glasampulle mit einer Lösung mit zertifizierter Cs-137-Aktivität (100 kBq u. 
400 kBq) eingebracht. Die Ampullen wurden geöffnet und mehrere Tage in einem Hand-
schuhkasten offen stehen gelassen, um die Flüssigkeit zu verdunsten. Vorher und nachher 
wurde jeweils gammaspektrometrisch überprüft, ob sich ein Teil der Cs-137-Aktivität mit 
verflüchtigt hatte oder nicht. Dies war nicht der Fall. Schließlich wurde die Bohrung mit 
einer kleinen Aluminiumplatte verschlossen und mit einer Graphitschraube mit einer Innen-
bohrung fixiert (siehe Bild 13).  
 
Die so vorbereiteten Standards wurden in die Heiße Zelle transportiert, nacheinander in die 
KüFA-II platziert und bei 1600 °C ausgeheizt. Die Graphitkugel wurde dazu mit der 
Öffnung nach oben in die KüFA-II platziert. Anschließend wurde die Haube geschlossen, 
mit Helium gespült und ein Heizprogramm gestartet. Die Kugel wurde bei eingefahrenem 
Kühlfinger innerhalb von 50 Minuten von Raumtemperatur auf 500 °C geheizt und 
anschließend innerhalb von 60 Minuten auf 1600 °C geheizt. Da der Schmelzpunkt von 
Aluminium bei 660,32 °C liegt, schmolz die Aluminiumkappe während des zweiten Auf-
heizschritts zusammen, so dass das Cäsium frei evaporieren und am Kühlfinger 
kondensieren konnte. 
 
 
 
Bild 13: Graphitkugel mit Cs-137 Standard für Kühlfingereffizienzbestimmung 
 
Nach etwa 2 Stunden wurde der Kalibrierversuch beendet und die Kondensatplatte 
gewechselt. Insgesamt wurden für die Kalibrierung fünf Aufheizungen nach dem oben 
beschriebenem Programm vorgenommen. Zwei Aufheizungen wurden mit präparierter 
Graphitkugel und drei Aufheizungen ohne Kugel durchgeführt. Die drei Leeraufheizungen 
wurden vor und zwischen den Kalibrierversuchen durchgeführt und dienten der Fest-
stellung der Hintergrundkontamination. Außerdem sollte so vermieden werden, dass sich 
im zweiten Kalibrierversuch Aktivität aus der vorherigen Kalibrierung an der Kondensat-
platte niederschlug. 
 
Graphitkugel 
Graphitschraube 
mit Öffnung 
Glasampulle mit 
Cs-137 Standard 
Aluminiumplatte 
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Die Kondensatplatten wurden im Anschluss in ein Labor mit niedrigem Strahlungshinter-
grund transferiert und dort gammaspektrometrisch ausgemessen. Vorher wurden die Dosen, 
die die Kondensatplatten enthielten, entsprechend dem Standardverfahren (s.o.) gegen neue 
Dosen ausgetauscht. 
 
Neben den Kugeln mit Cs-137 wurde auch eine Graphitkugel mit 390 kBq Sr-90 
vorbereitet und ausgeheizt. Leider stand das benötigte Messverfahren zur späteren 
Quantifizierung der Plattenaktivität im Rahmen dieser Arbeit nicht zur Verfügung. 
 
Während der Kalibrierungen trat eine Undichtigkeit am Schleusensystem des Kühlfingers 
auf. Dadurch gab es einen stetigen Eintritt von Zellenatmosphäre in die Ofenhaube, der zu 
langsamer Korrosion der Tantalteile führte. Dies fiel zunächst nicht auf, jedoch wurde 
später, bei der visuellen Inspektion der Platten nach den Versuchen, eine weiße Schicht auf 
den Plattenunterseiten entdeckt. Bei der Ausmessung der Kondensatplatten wurde 
schließlich auch auf den Platten, die ohne aktive Kalibrierkugel eingesetzt wurden, eine 
relativ hohe Cs-137-Aktivität festgestellt. Außerdem konnten geringe Aktivitäten von Cs-
134 nachgewiesen werden (siehe Tabelle 10). Eine Probe des weißen Pulvers wurde im 
Anschluss an die Aktivitätsmessung abgekratzt, mit Hilfe von energiedispersiver Röntgen-
spektroskopie (EDX) in einem Elektronenmikroskop analysiert und als Tantaloxid 
identifiziert (Ta2O5). 
 
Tabelle 10: Cs-137-Aktivität der Kalibrierplatten 
Platten- 
nummer 
Eingesetzte Cs-137-
Aktivität (± 3.5%) Cs-137-Aktivität Cs-134-Aktivität 
Cs-134 /  
Cs-137 
80 blank 118 kBq ± 6,6 kBq 2,5 kBq ± 1,1 kBq 0,021 
81 390 kBq Cs-137 312 kBq ± 12,7 kBq 3,72 kBq ± 1,42 kBq 0,012 
82 blank 74,7 kBq ± 6,6 kBq 2,86 kBq ± 1,92 kBq 0,038 
83 390 kBq Sr-90 - - - 
84 blank 124,1 kBq ± 5 kBq 1,67 kBq ± 0,74 kBq 0,013 
85 98 kBq Cs-137 194,6 kBq ± 12 kBq 3 kBq ± 1,69 kBq 0,015 
 
Das Verhältnis der beiden Cäsiumisotope ließ darauf schließen, dass es sich bei der 
zusätzlichen Plattenaktivität um Kontamination aus vorherigen Ausheizversuchen alter 
Brennelemente handelte. Diese wurde vermutlich zusammen mit dem Tantaloxid aus den 
Hitzeschilden und dem Heizelement freigesetzt und schlug sich auf den kalten Plattenunter-
seiten nieder. 
 
Trotz der unerwartet hohen Hintergrundaktivität konnte eine Auswertung der Kalibrier-
versuche und Bestimmung einer Kühlfingereffizienz für Cäsium vorgenommen werden. 
Dazu wurde zuerst der Hintergrund durch Bildung des arithmetischen Mittelwerts der 
Aktivitäten der Platten aus den Leeraufheizungen berechnet (C). Im Anschluss konnte die 
mittlere Effizienz (EKF) nach Gleichung 5 bestimmt werden. 
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Die Kühlfingereffizienz für Cäsium ergab sich schließlich zu 72% mit einer Ungenauigkeit 
von ± 16%. 
5.6 Besondere Vorkommnisse 
Während des Betriebs der KüFA-II traten verschiedene unvorhergesehene Ereignisse auf, 
die teils zu Ausfällen führten und Reparaturen notwendig machten. Dies wurde 
insbesondere im späteren Verlauf der Arbeit problematisch, da der Strahlungshintergrund 
aufgrund der kontinuierlich ansteigenden Kontamination innerhalb des gasdichten 
Stahlbehälters manuelle Reparaturarbeiten erschwerte. 
5.6.1 Einbruch von Zellenatmosphäre 
Während der Kalibrierung der Kühlfingereffizienz traten erste Undichtigkeiten an den 
Dichtringen der Ofenhaube auf, die zum Eintritt von Zellenatmosphäre und Korrosion an 
den Hochtemperaturteilen führten. Im weiteren Verlauf verstärkte sich die Korrosion, bis es 
zu einem massiven Einbruch von Zellenatmosphäre und starker Korrosion innerhalb des 
Ofens kam (siehe Bild 14). Insbesondere die zwei O-Ringe zur Abdichtung der Kühlfinger-
durchführung wurden, anscheinend durch Strahlung und Abnutzung durch die ständige 
Kühlfingerbewegung, porös und mussten ausgetauscht werden. Außerdem gab es eine 
leichte Undichtigkeit an der Durchführung des Thermoelements, so dass dieses ebenfalls 
gewechselt werden musste. Fehlersuche, Reparaturvorbereitungen und Reparatur verur-
sachten relativ große Verzögerungen und Kosten. 
 
Aufgrund dieser Erfahrung wurde ein weiterer Testschritt in den Versuchsablauf eingeführt. 
Zwar erzwang die Programmierung der Ofensteuerung auch zuvor schon einen Dichtig-
keitstest der Ofenhaube, bevor ein Aufheizprogramm gestartet werden konnte. Allerdings 
wurde dieser Dichtigkeitstest bei gezogenem Kühlfinger und geschlossenem Schiebeventil 
durchgeführt, so dass die Undichtigkeit an der Kühlfingerdurchführung nicht entdeckt 
wurde. Die neue Prozedur sah nun eine kurze Phase Betrieb bei Raumtemperatur vor. 
Während dieser Phase konnte jetzt, bei eingeführtem Kühlfinger, manuell die Gaszufuhr 
ausgeschaltet werden. Bei dichter Kühlfingerdurchführung, stellte sich daraufhin ein Unter-
druck ein. 
5.6.2 Temperaturanstieg der Kondensatplatte durch Graphitablagerung 
Bei hohen Ofentemperaturen reflektiert die polierte Oberfläche der Kondensatplatte einen 
Großteil der Strahlungswärme zurück in den Ofen. Im Zusammenspiel mit der effizienten 
Wasserkühlung stellt sich daher eine recht niedrige Plattentemperatur von etwa 60 °C bis 
80 °C ein. Während der ersten KüFA-Tests zeigte sich, dass die Brennelemente in den 
ersten Stunden der Aufheizphase Staub absondern, der sich als schwarzer Belag auf der 
Kondensatplatte absetzt. Dadurch verändert sich der Emissionskoeffizient der Plattenober-
fläche und die Plattentemperatur steigt an, was die Kühlfingereffizienz beeinflussen könnte. 
In einigen Fällen erreichte die Plattentemperatur unakzeptabel hohe Werte von etwa 
120 °C, so dass das Schutzsystem reagierte und sich die Anlage selbsttätig ausstellte. Aus 
diesem Grund mussten die Aufheizprogramme derart geplant werden, dass zumindest 
während der kritischen Phase, d.h. bei Beginn der Störfallsimulation bis zum Erreichen von 
1600 °C die Plattentemperatur beobachtet werden konnte, um notfalls per Hand eingreifen 
zu können. 
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5.6.3 Regelungsprobleme der Kühlkreisläufe 
Anfänglich wurden nicht nur der Kühlfingerkreislauf sondern sämtliche Kühlkreisläufe 
geregelt. Aufgrund von Problemen mit der Einstellung der Regelkreise, kam es zu 
Temperaturschwingungen und in der Folge zu teilweise hohen Oberflächentemperaturen. In 
einem Fall erhöhte sich die Außentemperatur der Ofenhaube so stark, dass die Isolierung 
eines mit ihr in Kontakt befindlichen Steuerungskabels anschmolz. Daraufhin wurde im 
weiteren Verlauf auf eine Regelung der Wasserkühlung, mit Ausnahme des Kühlfingers 
(s.o.), verzichtet. 
5.6.4 Funkenübersprung 
Während des KüFA-Betriebs kam es in einem Fall zu einem Funkenübersprung von einer 
Seite des Heizelements zur anderen (siehe Bild 15). Dadurch bildete sich an der Stelle des 
Kurzschlusses ein etwa 2 cm großes Loch im Heizelement. Die Apparatur stellte sich 
unmittelbar darauf selbsttätig aus. Die Ursache für den Funkensprung konnte nicht 
vollständig geklärt werden. Jedoch wird vermutet, dass das Heizelement ungenau gefertigt 
wurde und sich zudem während des Aufheizens verzogen hat. Dadurch wurde der Spalt 
zwischen linker und rechter Hälfte wahrscheinlich zu klein. Da die Heliumatmosphäre 
durch das beladene Brennelement zudem ionisiert war, konnte der Strom schließlich mit 
ansteigender Spannung überspringen. Im Anschluss an den Vorfall wurde das Heizelement 
gewechselt. Als Konsequenz wurde bei allen Tantalteilen zukünftig noch größerer Wert auf 
die Fertigungsgenauigkeit gelegt. 
  
  
Bild 14: Korrosion am Heizelement Bild 15: Durch Kurzschluss zerstörtes Heiz-
element 
 
5.7 Gammaspektrometrische Spaltproduktinventarmessung und Abbrandbestimmung 
Das Spaltproduktinventar der Brennelemente wird gammaspektrometrisch bestimmt. Dazu 
wird das zu messende Element innerhalb der Heißen Zelle vor einen, in einen Durchlass in 
der Zellenwand eingebauten, konischen Kollimator gestellt. Auf der anderen Seite des 
Durchlasses, im Bedienbereich, befindet sich ein hochreiner Germaniumdetektor, mit hoher 
Energieauflösung. Das Brennelement wird während der Messung mit etwa 30 Um-
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drehungen pro Minute rotiert. Dadurch soll eine möglichst gleichmäßige Messung der 
emittierten Gammastrahlung gewährleistet werden. 
 
Der Kollimator soll die auf den Detektor einfallende Strahlung sowie den Zellenhinter-
grund reduzieren und gleichzeitig gewährleisten, dass die Brennstoffzone des Brenn-
elements vollständig erfasst wird. Er wurde daher als Hohlzylinder aus einer Wolfram-
legierung ausgeführt, dessen Innendurchmesser sich zur Mitte hin bis auf 0,8 mm verjüngt. 
Dadurch wirkt er als Blende und erfasst, nach dem Lochkameraprinzip, die gesamte Brenn-
stoffzone [Duwe u. a. 1977], [Freis u. a. 2006]. 
 
Das Messsystem besteht aus dem Germaniumdetektor, der mit flüssigem Stickstoff gekühlt 
wird, einem Vorverstärker und einem Vielkanalanalysator von der Firma Canberra (DSA 
1000). Die Steuerung der Messung und die Auswertung der Gammaspektren am Computer 
erfolgen durch die Gammaspektrometrie-Software InterWinner.  
 
 
 
Bild 16: Messanordnung für Gammaspektrometrie 
 
Der Germaniumkristall des verwendeten Detektors besteht aus zwei unterschiedlich 
dotierten Schichten. Beim Anlegen einer Hochspannung bildet sich so eine Sperrschicht am 
p-n-Übergang aus. Einfallende Gammaquanten können absorbiert werden und erzeugen 
hochenergetische Photoelektronen. Diese bauen ihre kinetische Energie ab, indem sie 
weitere Elektronen aus dem Valenzband in das Leitungsband heben. Dadurch entstehen, je 
nach Energie der einfallenden Gammaquanten, unterschiedlich viele Elektronen-Lochpaare, 
die messtechnisch erfasst werden können. Die Ionisierungsenergie (Ei) zur Erzeugung eines 
Elektronen-Lochpaars in Germanium beträgt etwa 3 eV. Das bedeutet, dass durch ein 
absorbiertes Gammaquant mit einer Energie (Eg) von 661,66 keV etwa 220500 Elektronen-
Lochpaare erzeugt werden. Im Gegensatz zu einem NaJ-Detektor, bei dem die Ionisierungs-
energie etwa 120 eV beträgt, ist die relative Streuung der erzeugten Ladungsträger also sehr 
klein. Dies führt zu einer hohen Energieauflösung. 
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Die gemessenen Impulse werden von dem angeschlossenen Vielkanalanalysator gezählt 
und verschiedenen Kanälen zugeordnet. Dadurch entsteht ein Gammaspektrum mit energie-
typischen Peaks (Spitzen), welches ausgewertet werden kann. Je nach Energieauflösung des 
Detektors haben die Peaks eine sehr schmale oder breitere Halbwertsbreite. Die Peaks, des 
im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Detektors, hatten eine Halbwertsbreite von etwa 1,8 
keV bei einer Gammaenergie von 661,66 keV. Das Programm InterWinner identifiziert die 
Peaks, interpoliert den Untergrund und bestimmt die Nettofläche zwischen Peak und 
Untergrund. Die Nettofläche dividiert durch die Messzeit ist, abzüglich des vorher 
bestimmten Hintergrunds, proportional zur Aktivität des zugehörigen Nuklids.  
 
Bei Raumtemperatur würde starkes thermisches Rauschen die Messsignale überlagern. 
Daher werden Germaniumdetektoren in der Regel mit flüssigem Stickstoff auf -196°C 
gekühlt. Treffen zu viele Gammaquanten in zu kurzer Zeit auf den Detektor, wird er 
übersättigt. Bedingt durch die Messelektronik entstehen bei hohen Impulsraten zudem Tot-
zeiten, die bei der Auswertung berücksichtigt werden müssen. 
 
 
Bild 17: Gammaspektrum eines HTR Brennelements (HFR Eu1bis3) 
 
Im ersten Schritt wird eine Energiekalibrierung vorgenommen. Dazu wird eine Strahlen-
quelle mit bekannten Emissionsenergien vor den Detektor platziert und ein Spektrum 
aufgenommen. Die Peaks werden anschließend von Hand den bekannten Energien 
zugeordnet. Als Zweites wird der Hintergrund bestimmt. Dazu wird der Detektor in die 
spätere Messgeometrie ohne Probe positioniert und typischerweise ein Spektrum über 
Nacht aufgezeichnet. Die durch den Gammahintergrund erzeugten Peaks werden 
identifiziert und ausgewertet und die ermittelten Zählraten werden in einer Hintergrund-
datei gespeichert. Die Proportionalitätskonstante zwischen Probenaktivität und Netto-
impulsrate wird schließlich anhand einer Referenzprobe (Standard) mit bekannten 
Aktivitäten unterschiedlicher Energien bestimmt.  
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Da die Detektoreffizienz energieabhängig ist, sollten die in der Referenzprobe verwendeten 
Nuklide möglichst das gesamte Energiespektrum abdecken, das von Interesse ist. Alternativ 
kann ein Standard mit nur einer Gammaenergie verwendet werden und unter Ausnutzung 
der bekannten Emissionswahrscheinlichkeiten eine innere Kalibrierung vorgenommen 
werden. In der Auswertung müssen später noch Korrekturfaktoren für die unterschiedlichen 
Proben- und Standardgeometrien berücksichtigt werden (siehe Anhang VI). Im Rahmen der 
vorliegenden Arbeit wurde zunächst ein selbst fabrizierter Standard benutzt. Er bestand aus 
einer Graphitkugel, in die eine bekannte Menge einer Brennstofflösung mit darin ent-
haltenen Spaltprodukten eingebracht wurde [Freis u. a. 2006]. Später wurde ein Brenn-
element verwandt, welches bereits mehrfach in Übereinstimmung in Jülich und in 
Karlsruhe ausgemessen worden war. 
 
Ein wichtiger Parameter für Kernbrennstoff im Allgemeinen und für das Partikelverhalten 
ist der Abbrand (BU). Er gibt an, wie viel Energie pro eingesetzte Masse Uran erzeugt 
wurde, bzw. wie viele Spaltungen pro anfänglich vorhandene Menge Schwermetallatome 
stattfanden. Im ersten Fall wird der Abbrand in Megawatttagen pro Tonne Schwermetall 
(MWd/tSM) angeben, im zweiten Fall in % FIMA (Fission per Initial Metal Atoms). Ist die 
Schwermetallmenge im Brennelement bekannt, kann der Abbrand anhand des Cs-137-
Inventars gammaspektrometrisch bestimmt werden.  
 
Die Entstehung von Cs-137 erfolgt fast ausschließlich direkt durch Spaltung, bzw. Zerfall 
von kurzlebigen Vorläufernukliden. Die kumulative Spaltausbeute bei Spaltung durch 
thermische Neutronen ist relativ hoch und etwa gleich hoch für U-235 und Pu-239. Sie 
beträgt etwa  6,27 % für U-235 und etwa 6,73 % für Pu-239. Je nach Abbrand und U-235 
Anreicherung muss sie unterschiedlich gewichtet werden. Vorteilhaft für die Abbrandbe-
stimmung anhand des Cs-137-Inventars sind die im Vergleich zur Bestrahlungszeit lange 
Halbwertzeit von Cs-137 von etwa 30,07 Jahren sowie der vernachlässigbar kleine 
Wirkungsquerschnitt für (n,g)-Einfangreaktionen für Neutronen von etwa 0,25 barn. Die 
Erbrütung von Cs-137 aus Xe-136 durch Neutroneneinfang spielt aufgrund des kleinen 
Wirkungsquerschnitts von etwa 0,23 barn ebenfalls keine Rolle. Das Inventar an Cs-137 ist 
also eine ungefähr lineare Funktion des Abbrands. Will man die Genauigkeit der Abbrand-
bestimmung erhöhen, kann man einen Korrekturfaktor für den Zerfall während der 
Bestrahlung berechnen. Unter der Voraussetzung einer etwa konstanten Spaltleistung 
während der Bestrahlung lassen sich die Entstehung und der Zerfall von Cs-137 vereinfacht 
mit folgender Gleichung beschreiben: 
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Gleichung 7 
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λ
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Mit der Bedingung, dass anfänglich keine Cs-137 Atome vorhanden sind, lautet die 
Lösung: 
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Gleichung 8 
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Mit der Definition des Abbrands (BU) als Gesamtzahl der Spaltungen dividiert durch die 
Anzahl der anfänglich vorhandenen Schwermetallatome lässt sich Gleichung 8 um-
schreiben zu: 
 
( ) ( )137 137137
137
.
.
.
1
 · 1
λ λ
γ
−
⋅
− ⋅
= ⋅ −
⋅
 
 
 
irr irrCs Cs
irrCs
HMCs
t t
BU N t e
N
 
Gleichung 9 
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Gleichung 10 
 
Der Korrekturfaktor lautet: 
 
( )( )137 .. 137 1 1 Cs irrcorr irr Cs tC t e λλ −− −− ⋅= ⋅ ⋅ −  
 
Eine andere Möglichkeit den Abbrand zu bestimmen, ist die Verwendung eines Rechen-
programms, welches den Abbrand und Isotopenaufbau im Reaktor anhand der Leistungs-
geschichte und anhand von abbrandabhängigen, über das reaktortypische Neutronen-
spektrum integrierten Wirkungsquerschnitten in mehreren Zeitschritten berechnet. Zur Ver-
fügung standen hierfür das Programm INVENTAR, das im FZJ entwickelt wurde [Duwe 
u. Kühnlein 1975] und das außerdem zur Bestimmung der nicht direkt messbaren Isotope 
verwendet wurde, sowie für Vergleichszwecke das Programm KORIGEN [Wiese 2002], 
für das allerdings keine geeignete Wirkungsquerschnittsbibliothek vorlag. Die Abbrand-
bestimmung erfolgte durch Anpassung der Leistungsgeschichte, so dass das berechnete und 
gemessene Inventar an Cs-137 übereinstimmten. 
 
Insgesamt wurden 22 Brennelemente gammaspektrometrisch erfasst und auf ihren Abbrand 
bestimmt. In Tabelle 11 sind die gemessenen Cs-137 Inventare bezogen auf das 
Bestrahlungsende sowie der jeweilige am ITU bestimmte Abbrand und der vom FZJ 
angegebene Wert aufgeführt. An den sechs fett markierten Brennelementen wurden im 
Rahmen dieser Arbeit KüFA-Störfallsimulationen durchgeführt. 
 
Tabelle 11: Gemessene Cs-137 Inventare (bezogen auf Bestrahlungsende) und berechnete Abbrände 
Brennelement Cs-137 (Bq) ITU Abbrand ITU Abbrand FZJ 
HFR-K6/1 8,36E+10 7,69 % 7,20 % 
HFR-K6/2 1,05E+11 9,71 % 9,30 % 
HFR-K6/3 1,06E+11 9,80 % 9,70 % 
HFR-K6/4 9,45E+10 8,70 % 9,20 % 
HFR-K5/1 7,53E+10 6,93 % 6,70 % 
HFR-K5/2 9,57E+10 8,81 % 8,80 % 
HFR-K5/3 1,04E+11 9,55 % 9,10 % 
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HFR-K5/4 1,01E+11 9,26 % 8,70 % 
FRJ2-KA2/1 1,24E+10 1,77 % 1,84 % 
FRJ2KA2/2 1,27E+10 1,81 % 2,00 % 
FRJ2-KA2/3 1,33E+10 1,91 % 2,02 % 
AVR-74/16 3,58E+10 3,07 % 3,20 % 
AVR-74/18 5,44E+10 4,67 % 4,80 % 
AVR-73/22 2,24E+10 3,20 % 3,40 % 
AVR-87/07 2,16E+10 3,09 % 3,53 % 
AVR-87/08 2,22E+10 3,17 % 3,53 % 
AVR-87/09 2,17E+10 3,10 % 3,56 % 
AVR-87/10 2,09E+10 3,00 % 3,51 % 
HFR Eu1bis 1 6,48E+10 9,34 % - 
HFR Eu1bis 3 7,68E+10 11,07 % - 
HFR Eu1bis 4 7,69E+10 11,07 % - 
HFR Eu1bis 5 6,73E+10 9.70 % - 
 
Zur Überprüfung der gammaspektrometrischen Abbrandbestimmung wurde an zwei Brenn-
elementen eine radiochemische Methode, basierend auf dem Isotop Nd-148, angewandt. 
Dazu musste jeweils eine Probe entnommen und zusammen mit den eingebetteten Partikeln 
pulverisiert werden. Andernfalls wäre womöglich ein falscher Abbrand bestimmt worden, 
da die freie Urankontamination der Matrix eine unterschiedliche Anreicherung hat. Das 
Pulver wurde anschließend in Salpetersäure aufgelöst und mehrere Verdünnungen der 
Lösung angefertigt. Diese wurden mit verschiedenen massenspektrometrischen Verfahren 
ausgemessen und die Schwermetallvektoren sowie die Menge an enthaltenem Nd-148 
bestimmt [Freis u. a. 2006]. Nd-148 ist stabil und entsteht im Reaktor hauptsächlich durch 
Spaltung. Einfangreaktionen, die zum Abbau von Nd-148 führen, spielen aufgrund des 
geringen Wirkungsquerschnitts keine Rolle. Allerdings entsteht zusätzliches Nd-148 durch 
Neutroneneinfang (n.g) in kurzlebigem Nd-147. Dieser Effekt spielt eine umso stärkere 
Rolle, je höher der Neutronenfluß und damit das Nd-147 Gleichgewicht im Reaktor ist. Er 
wird im Allgemeinen durch einen tabellierten Korrekturfaktor (K) berücksichtigt. Die 
gesamte Methode ist in der ASTM E 321-96 Norm dokumentiert. Der Abbrand ergibt sich 
schließlich aus: 
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Die Abbrandbestimmung wurde einmal an einer pulverisierten Probe aus HFR K6/3 nach 
dem Ausheizen, sowie an einer Probe von HFR Eu1bis 2 durchgeführt. Das gesamte Brenn-
element HFR Eu1bis 2 wurde nicht nach Karlsruhe transferiert sondern verblieb in den 
Heißen Zellen der NRG in Petten und war dort Gegenstand von Nachbestrahlungsunter-
suchungen [de Groot u. a. 2008]. Daher konnten die zwei Methoden hierbei nicht 
verglichen werden, jedoch reiht sich das Ergebnis der chemischen Analyse widerspruchslos 
in die gemessenen Abbrände der übrigen HFR Eu1bis Brennelemente ein. 
 
 
Tabelle 12: Nd-148 und Cs-137 Abbrandbestimmung 
 HFR K6/3 HFR Eu1bis 2 
γ-Spektrometrie (Cs-137) 9,80 % - 
Chemische Analyse (Nd-148) 10,01 % ± 0,16 % 10,92 % ± 0,163 % 
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6. Ergebnisse der experimentellen Arbeiten 
6.1 AVR 73/21 
Als erstes Brennelement wurde AVR 73/21 in der Karlsruher KüFA-II ausgeheizt. Mit 
diesem Versuch sollte an einem Brennelement die Funktionsfähigkeit der KüFA-II und 
ihrer Messeinrichtungen unter heißen Bedingungen nachgewiesen werden. AVR 73/21 
wurde in einem Reaktordurchlauf im AVR Reaktor Jülich in etwa 235 Volllasttagen (efpd) 
bis zu einem Abbrand von etwa 2,5 % FIMA bestrahlt. 
 
Tabelle 13: Bestrahlungsdaten des Brennelementes AVR 73/21 
Identifikationsnummer: AVR 73/21 Abbrand: 2,5 % FIMA 
BE-Typ: GLE-3 Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV): 0,4⋅10
25
 m-2 
Bestrahlungsende: Februar 1984 Bestrahlungstemperatur: ~ 820 °C* 
Bestrahlungszeit: 235 efpd   
* geschätzte Durchschnittstemperatur für AVR Durchlauf 
 
Das Brennelement wurde in zwei Phasen für jeweils 5 Stunden auf 1600 °C und an-
schließend auf 1800 °C geheizt. Zwischen den Heizphasen fand eine kontrollierte 
Abkühlung auf 300 °C statt (siehe Bild 18).  
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Bild 18: Ausheizexperiment AVR 73/21 – Temperaturverlauf 
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Aufgrund des niedrigen Abbrands und der kurzen Heizdauer wurden kein Partikelversagen 
und keine nennenswerte Spaltproduktfreisetzung aus Partikeln erwartet. Die in den ersten 
Jahren im AVR eingesetzten Brennelemente mit BISO-Partikeln hielten Spaltprodukte 
relativ schlecht zurück. Daher wies der Reaktorkern des AVR eine relativ hohe Spalt-
produktfreisetzung auf. Diese Spaltprodukte lagerten sich an den Oberflächen der anderen 
Kugelbrennelemente ab und diffundierten dann von außen in die Graphitmatrix. Dement-
sprechend konnte für AVR 73/21 eine gewisse Freisetzung von Cs-137 und Sr-90 aus der 
Matrix erwartet werden [Schenk u. a. 1988]. 
 
Die Freisetzung von Kr-85 während des Versuchs lag unterhalb der Nachweisgrenze der 
Messvorrichtung. Es konnten zwar Cs-137-Aktivitäten an den verwendeten Kondensat-
platten gemessen werden, jedoch zeigte die Auswertung der Isotopenverhältnisse von Cs-
134 zu Cs-137, dass es eine zusätzliche Kontamination der Platten und Aluminiumbehälter 
in der Zelle gegeben haben musste. Die Ergebnisse waren daher nicht zu verwerten. Als 
Schlussfolgerung wurde anschließend das Verfahren geändert und die Kondensatplatten 
nicht mehr direkt mit den kontaminierten Zellenmanipulatoren berührt. Außerdem wurden 
im Anschluss an jeden Versuch die Platten in neue, nicht kontaminierte Behälter umgefüllt. 
Die Ergebnisse sind in Tabelle 14 zusammengestellt. 
 
Tabelle 14: Zusammenfassung der Ergebnisse des KüFA-Versuchs AVR 73/21 
BE Heiztemp. Heizdauer 
FR 
Cs-137 
FR 
Kr-85 
AVR 73/21 
1600 °C 
1800 °C 
5 h 
5 h 
- 
- 
< NWG 
< NWG 
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6.2 AVR 74/18 
6.2.1 Daten des Experiments 
Das Brennelement AVR 74/18 vom Typ GLE-3 wurde in zwei Durchläufen während 
insgesamt ungefähr 480 Tagen im AVR Reaktor in Jülich bestrahlt. Das Ende der 
Bestrahlung war im Februar 1985. Da der AVR ein Kugelhaufenreaktor war, sind die 
Durchlaufzeiten der einzelnen Brennelemente durch den Kern nur ungefähr bekannt. Daher 
kann keine genaue Bestrahlungszeit angegeben werden. Der Abbrand betrug 4,8 % FIMA 
und die Fluenz schneller Neutronen wurde zu 0,8⋅1025 m-2 berechnet. Die mittlere 
Bestrahlungstemperatur betrug schätzungsweise 820 °C. Sie ergibt sich aus der Änderung 
der Außentemperatur des Brennelements während der Reaktordurchläufe sowie der 
berechneten Leistungsgeschichte (siehe Anhang IIIc). 
 
Tabelle 15: Bestrahlungsdaten für Brennelement AVR 74/18 
Identifikationsnummer: AVR 74/18 Abbrand: 4,8 % FIMA 
BE-Typ: GLE-3 Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV): 0,8⋅10
25
 m-2 
Bestrahlungsende: Februar 1985 Bestrahlungstemperatur: ~ 820 °C* 
Bestrahlungszeit: 480 efpd   
* geschätzte Durchschnittstemperatur für AVR Durchlauf 
 
Die Inventare der Cäsiumisotope Cs-137 und Cs-134 wurden gammaspektrometrisch 
bestimmt. Der Abbrand wurde aufgrund des Inventars an Cs-137 berechnet. Die Aktivitäten 
von Kr-85 und Sr-90 wurden rechnerisch bestimmt. Aufgrund der langen Abkühlzeit 
dominierte die Aktivität von Cs-137 und Sr-90. Das Spaltgas Kr-85 war in ausreichender 
Menge vorhanden, um bei Partikelbruch während des Ausheizens detektiert zu werden. Die 
kurzlebigen Isotope Ag-110m, I-131, Ru-106 und Xe-133 waren nicht mehr in aus-
reichenden Mengen vorhanden, um gemessen werden zu können. 
 
Tabelle 16: Spaltproduktinventar von AVR 74/18 bei Versuchsbeginn (17.01.2006) 
Cs-137*: 3,4 · 1010 Bq Sr-90**: 2,89 · 1010  Bq 
Cs-134*: 1,56 · 107  Bq Ru-106**:  
Kr-85**: 1,45 · 109  Bq I-131**: ~ 0 Bq 
Xe-133**: ~ 0 Bq Ag-110m**: ~ 0 Bq 
* gemessen, ** berechnet 
 
Das Brennelement sollte in zwei Phasen zu jeweils hundert Stunden, einmal bis 1600 °C 
und anschließend bis 1800 °C, aufgeheizt werden. Zwischen den Heizphasen sollte es kurz-
zeitig auf 300 °C heruntergekühlt werden. Am Anfang des Versuchs wurde für etwa 10 
Stunden auf 1000 °C geheizt, um Reaktorbedingungen einzustellen. Anschließend wurde 
mit einer Temperatursteigerungsrate von 300 °C/h die erste Phase der Störfallsimulation bis 
1600 °C gestartet. Beginn des Versuchs war der 17. Januar 2006. Da die Bestrahlungsdaten 
weit unterhalb der Auslegungswerte lagen, wurden keine nennenswerten Freisetzungen und 
keine Partikelschäden in der ersten Phase erwartet. Allerdings wurden Freisetzungen von 
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Cs-137 aufgrund der Matrixkontamination des Brennelements aus dem AVR erwartet 
(siehe AVR 73/21). Während der zweiten Phase wurde aufgrund der deutlich erhöhten 
Ausheiztemperatur von 1800 °C eine erhöhte Freisetzung durch Diffusion und außerdem 
vereinzeltes Partikelversagen erwartet. 
6.2.2 Gemessene Spaltproduktfreisetzungen 
Mit Beginn des Experiments konnte eine leichte Spaltgasfreisetzung von Kr-85 im Bereich 
von 5·10-6 Freisetzungsanteil (FR) gemessen werden. Diese stieg gegen Ende des Versuchs 
bei 1800 °C leicht bis auf etwa 6·10-6 FR an. Die Freisetzung von Cs-137 folgte einem 
typischen Verlauf, wie er bei Freisetzung durch Diffusion zu erwarten ist und stieg in den 
ersten 100 Stunden bei 1600 °C auf etwa 6·10-6 FR an. In der zweiten Phase bei 1800 °C 
erfolgte keine verstärkte Freisetzung. Lediglich ein leichter Anstieg auf etwa 8·10-6 FR 
konnte gemessen werden. Eine Freisetzung von Cs-134 konnte aufgrund der langen 
Abklingzeit des Brennelements nicht verlässlich gemessen werden. 
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Bild 19: Ausheizexperiment AVR 74/18 – Temperaturverlauf und Spaltproduktfreisetzung 
 
6.2.3 Zusammenfassung 
Während des Heizversuchs AVR 74/18 konnte kein Partikelversagen festgestellt werden. 
Es waren keine plötzlichen oder verstärkten Gasfreisetzungen zu beobachten. Lediglich 
eine leichte Freisetzung im Bereich von 6·10-6 FR, die vermutlich aus der Graphitmatrix 
stammt, konnte gemessen werden. Da die Graphitmatrix einen geringen Anteil an freier 
Urankontamination aufweist, finden dort während der Bestrahlung Spaltungen statt. Das 
erzeugte Spaltgas diffundiert beim Aufheizen aus den Graphitkörnern in die offene 
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Porosität und kann anschließend schnell entlang der Korngrenzen entweichen. Die Cäsium-
freisetzung erfolgte wahrscheinlich durch Diffusion aus dem kontaminierten Matrixgraphit 
und durch die Partikelhüllschichten. Insgesamt blieb die Freisetzung trotz der hohen 
Temperatur von 1800 °C unterhalb von 1·10-5 FR. Erstaunlich ist, dass bei der erhöhten 
Temperatur in der zweiten Phase keine qualitativ unterschiedliche Freisetzung, sondern 
lediglich eine leichte Fortsetzung des Trends bei 1600 °C zu sehen ist. Im Fall des hier 
betrachteten AVR-Brennelements wäre außerdem eine stärkere anfängliche Freisetzung 
aufgrund der Matrixkontamination aus dem AVR zu erwarten gewesen. Die zwischenzeit-
liche Abkühlung scheint ebenfalls keinen Einfluss auf die Integrität der Partikel gehabt zu 
haben. 
 
Tabelle 17: Zusammenfassung der Ergebnisse des KüFA-Versuchs AVR 74/18 
 Heiztemp. Heizdauer 
FR 
Cs-137 
FR 
Kr-85 
AVR 74/18 
1000 °C 
1600 °C 
1800 °C 
10 h 
100 h 
100 h 
3,2·10-7 
5,8·10-6 
8,1·10-6 
4,5·10-6 
5,9·10-6 
6,1·10-6 
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6.3 HFR K6/2 
6.3.1 Daten des Experiments 
Im Bestrahlungsexperiment HFR K6 wurden vier HTR-Brennelemente mit modernen LEU 
TRISO Partikeln unter HTR-Modul Bedingungen im Hochflussreaktor (HFR) in Petten in 
den Niederlanden bestrahlt. Es handelte sich dabei um den letzten von Nukem gefertigten 
HTR-Brennstoff, der speziell für diese Tests produziert wurde (Proof Test Brennstoff). 
Während der Bestrahlung wurden in 26 HFR Zyklen insgesamt 17 Kugelhaufenreaktor-
durchläufe bis zu einem Abbrand von etwa 8 % bis 10 % FIMA simuliert. Um den Mehr-
fachdurchlauf durch den Kugelhaufenreaktor zu simulieren, wurde die zentrale Brennstoff-
temperatur für ein Drittel der Zeit jeweils auf 800 °C eingestellt und für die restlichen zwei 
Drittel auf 1000 °C. Dazu wurde eine bewährte Gasmischungstechnik eingesetzt, bei der 
ein einstellbares Helium-Neon-Gemisch in einen Zwischenraum um die Bestrahlungskapsel 
mit den Brennelementen geleitet wurde. Durch die unterschiedliche Wärmeleitfähigkeit der 
beiden Gase konnte über das Mischungsverhältnis und die berechnete Wärmeleistung durch 
Spaltung und Gammaheizung im Brennelement die Brennelementtemperatur eingestellt 
werden.  
 
Ziel des Bestrahlungsexperiments war es zu testen, ob die Brennelemente HTR-Modul 
Bedingungen ohne nennenswerte Spaltproduktfreisetzungen oder Partikelschädigungen 
standhalten würden. Außerdem war vorgesehen, die Brennelemente nach der Bestrahlung 
nach Jülich zu transportieren und in der KüFA-I auf ihr Störfallverhalten zu untersuchen. 
Das Bestrahlungsexperiment startete am 21. Juni 1990 und endete nach 633,6 Volllasttagen 
am 8. April 1993. Während der Bestrahlung wurde die Freisetzung von kurzlebigen 
Spaltgasen gemessen und das Freisetzungs- zu Entstehungsverhältnis, die so genannte 
Release to Birth Rate (R/B), bestimmt. Die Brennelemente HFR K6/2 und K6/3 wurden 
gemeinsam in einer Kapsel bestrahlt, so dass hier nur ein gemeinsamer Freisetzungswert 
erfasst werden konnte. Die Brennelemente HFR K6/1 und K6/4 wurden jeweils in einer 
eigenen Kapsel bestrahlt. Während des Versuchs wurden mehrere Temperaturtransienten 
mit einer um 200 °C erhöhten Temperatur simuliert, wie sie für den HTR-Modul Reaktor 
während des Ausfalls der Hauptwärmesenke ohne Druckverlust erwartet wurden [Nabielek 
u. a. 1990], [Nabielek u. a. 1993], [van der Merve u. Venter 2008]. 
 
Tabelle 18: Bestrahlungsdaten für Brennelement HFR K6/2 
Identifikationsnummer: HFR K6/2 Abbrand: 9.3 % FIMA 
BE-Typ: GLE-4 Proof Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV): 4,6 ⋅ 10
25
 m-2 
Bestrahlungsende: Mai 1993 R/B Kr-85m**: 2,1 ⋅ 10-7 
Bestrahlungszeit: 634 efpd R/B Kr-88**: 2,1 ⋅ 10-7 
Bestrahlungstemperatur: ~ 940 °C (1130 °C*)   
* Maximaltemperatur während der Bestrahlung, ** Bei Bestrahlungsende bei 1000 °C 
 
Das Brennelement HFR K6/2 befand sich in einer mittleren Bestrahlungsposition und 
erreichte einen Abbrand von 9,3 % FIMA. Das Inventar der Cäsiumisotope Cs-137 und Cs-
134 wurde gammaspektrometrisch bestimmt und der Abbrand bestätigt. Die Aktivitäten 
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von Kr-85 und Sr-90 wurden rechnerisch bestimmt. Aufgrund der langen Abkühlzeit 
dominierte die Cs-137 und Sr-90 Aktivität. Kr-85 war ausreichend vorhanden, um bei 
Partikelbruch detektiert zu werden. Ag-110m, I-131, Ru-106 und Xe-133 waren nicht mehr 
in ausreichenden Mengen vorhanden, um gemessen werden zu können. 
 
Tabelle 19: Spaltproduktinventar von HFR K6/2 bei Versuchsbeginn (06.07.2006) 
Cs-137*: 7,81 · 1010 Bq Sr-90**: 6,29 · 1010  Bq 
Cs-134*: 1,47 · 109  Bq Ru-106**: 5,9 · 107  Bq 
Kr-85**: 4,29 · 109  Bq I-131**: ~ 0 Bq 
Xe-133**: ~ 0 Bq Ag-110m**: ~ 2400 Bq 
* gemessen, ** berechnet 
 
Der KüFA-Versuch HFR K6/2 war in zwei Phasen geplant. Beginn des Versuchs war der 
06.07.2006. Nach einer etwa neunstündigen Betriebssimulation bei 1050 °C wurde das 
Brennelement in einer ersten Phase für 100 Stunden auf 1600 °C aufgeheizt, um das HTR-
Modul Szenario abzudecken, so wie es ursprünglich im deutschen Forschungsprogramm 
vorgesehen war. Der Temperaturanstieg betrug 46 °C/h. In der zweiten Phase wurde die 
Temperatur für 200 Stunden auf 1800 °C erhöht. 
6.3.2 Gemessene Spaltproduktfreisetzung 
Während der ersten 240 Versuchstunden lag die kumulierte Kr-85-Freisetzung von HFR 
K6/2 unterhalb der Nachweisgrenze der Messvorrichtung. Erst danach konnte ein leichter 
Anstieg der Aktivität bis auf einen Freisetzungsanteil (FR) von etwa 2·10-7 bei 275 Stunden 
festgestellt werden. Zum Versuchsende stieg die Freisetzung schließlich bis auf etwa 10-5 
FR an. 
 
Das bei Raumtemperatur feste Spaltprodukt Cs-137 wurde während der 1600 °C Phase bis 
auf etwa 4·10-5 FR freigesetzt. Der Freisetzungsanteil erhöhte sich danach auch während 
der ersten 100 Stunden bei 1800 °C nicht wesentlich, stieg jedoch während der letzten 100 
Stunden zum Versuchsende hin deutlich auf 2·10-3 FR an. Die Freisetzung von Cs-134 
konnte aufgrund des Alters des Brennelements nicht verlässlich gemessen werden. 
6.3.3 Spezielle Ereignisse - Beobachtungen 
Während der ersten Versuchsphase schaltete sich die Anlage zweimal selbsttätig aus. Beim 
ersten Abschalten nach 45 Stunden wurde die Maximaltemperatur der Kondensatplatten-
oberfläche überschritten. Dieses Phänomen tritt auf, wenn durch Ausrußen der Graphit-
matrix eine Schwärzung der Plattenoberfläche eintritt und sich dadurch der Emissions-
koeffizient erhöht (s.o.). Die Platte wurde gewechselt und das Programm wieder gestartet. 
Beim zweiten Abfahren nach 90 Stunden handelte es sich um einen Logikfehler in der 
Programmierung. Im weiteren Verlauf traten keine besonderen Vorkommnisse mehr auf. 
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Bild 20: Ausheizexperiment HFR K6/2 – Temperaturverlauf und Spaltproduktfreisetzung 
 
6.3.4 Zusammenfassung 
Während des Heizversuchs HFR K6/2 wurde das Brennelement insgesamt für 300 Stunden 
auf 1600 °C und 1800 °C aufgeheizt. Es konnten Freisetzungen von Cs-137 bis zu 2,1·10-3 
FR und von Kr-85 bis zu 1·10-5 FR gemessen werden. Damit hat HFR K6/2 ein 
hervorragendes Rückhaltevermögen unter extremen Störfallbedingungen aufgezeigt. Die 
niedrige Gasfreisetzung deutet darauf hin, dass bei 1600 °C gar keine Partikel versagt 
haben und liegt nach mehr als 100 Stunden bei 1800 °C bei einem oder weniger Partikeln. 
Möglicherweise liegt hier ein teilweises Versagen der SiC-Schicht mit anschließend 
verzögerter Diffusion des Kr-85 durch die äußere PyC-Schicht vor. 
 
Nach etwa 250 Stunden Versuchsdauer konnte eine plötzlich ansteigende Kr-85-Frei-
setzung gemessen werden, was auf beginnendes Partikelversagen hindeutet. Die Form und 
Dauer der Freisetzung über mehr als hundert Stunden deutet auf ständiges Versagen von 
mehreren Partikeln während des gesamten Zeitraums hin. Jedoch ist die Freisetzung 
insgesamt zu gering. Sie entsprach am Ende des gesamten Heizversuchs dem Inventar von 
weniger als einem Partikel. 
 
Die Cäsiumfreisetzung durch Diffusion bewegte sich in der 1600 °C Phase im Rahmen der 
Literaturwerte, lag während der 1800 °C Phase jedoch weit unterhalb der aus der Ver-
gangenheit zu erwarteten Werte. Erst mit beginnendem Versagen der SiC-Schicht bei etwa 
250 Stunden wurde auch Cäsium in merklichen Mengen bis 2,1·10-3 FR freigesetzt. 
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Tabelle 20: Zusammenfassung der Ergebnisse des KüFA-Versuchs HFR K6/2 
 Heiztemp. Heizdauer 
FR  
Cs-137 
FR 
Kr-85 
HFR K6/2 
1050 °C 
1600 °C 
1800 °C 
10,5 h 
100 h 
200 h 
6,6·10-6 
4,3·10-5 
2,1·10-3 
< NWG* 
< NWG* 
1,03·10-5 
* Nachweisgrenze (NWG) 
 
6.3.5 Weitere Untersuchungen an HFR K6/2 
Das Brennelement wurde nach dem Versuch erneut gammaspektrometrisch vermessen. Es 
konnte im Rahmen der Messgenauigkeit von ± 5 % keine Änderung des Cs-137-Inventars 
festgestellt werden. Dies war zu erwarten, da die an den Kondensatplatten gemessene Frei-
setzung von 2,1·10-3 FR ebenfalls unterhalb der Messgenauigkeit der gammaspektro-
metrischen Inventarmessung des Brennelements lag. 
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6.4 HFR K6/3 
6.4.1 Daten des Experiments 
Das Brennelement HFR K6/3 wurde im Bestrahlungsexperiment HFR K6 in einer gemein-
samen Probenkapsel mit HFR K6/2 bestrahlt. Es erreichte dabei einen leicht höheren 
Abbrand als HFR K6/2 von 9,7 % FIMA. Die allgemeinen Daten des Bestrahlungs-
experiments sind im Abschnitt HFR K6/2 beschrieben. Da beide Brennelemente sich in 
derselben Probenkapsel befanden, konnte nur ein gemeinsamer R/B-Wert bestimmt werden. 
 
Tabelle 21: Bestrahlungsdaten für Brennelement HFR K6/3 
Identifikationsnummer: HFR K6/3 Abbrand: 9.7 % FIMA 
Typ: GLE-4 Proof Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV): 4,8 ⋅ 10
25
 m-2 
Bestrahlungsende: Mai 1993 R/B Kr-85m**: 2,1 ⋅ 10-7 
Bestrahlungszeit: 634 efpd R/B Kr-88**: 2,1 ⋅ 10-7 
Bestrahlungstemperatur: ~ 940 °C (1140 °C*)   
* Maximaltemperatur während der Bestrahlung, ** Bei Bestrahlungsende bei 1000 °C 
 
Das Inventar der Cäsiumisotope Cs-137 und Cs-134 wurde gammaspektrometrisch 
bestimmt und der Abbrand bestätigt. Die Aktivitäten von Kr-85 und Sr-90 wurden 
rechnerisch bestimmt. Aufgrund der langen Abkühlzeit dominierte die Cs-137 und Sr-90 
Aktivität. Kr-85 war ausreichend vorhanden, um bei Partikelbruch detektiert zu werden. 
Ag-110m, I-131, Ru-106 und Xe-133 waren nicht mehr in ausreichenden Mengen 
vorhanden, um gemessen zu werden. 
 
Tabelle 22: Spaltproduktinventar von HFR K6/3 bei Versuchsbeginn (15.02.2006) 
Cs-137*: 7,92 · 1010 Bq Sr-90**: 6,57 · 1010  Bq 
Cs-134*: 1,54 · 109  Bq Ru-106**: 6,15 · 107  Bq 
Kr-85**: 4,32 · 109  Bq I-131**: ~ 0 Bq 
Xe-133**: ~ 0 Bq Ag-110m**: ~ 2500 Bq 
* gemessen, ** berechnet 
 
Der KüFA-Versuch HFR K6/3 wurde in insgesamt vier Phasen durchgeführt. Beginn des 
Versuchs war der 15.02.2006. Nach einer etwa 14-stündigen Betriebssimulation bei 
1050 °C wurde das Brennelement in einer ersten Phase analog zu HFR K6/2 für 100 
Stunden bei 1600 °C geheizt. In der zweiten Phase wurde die Temperatur für weitere 100 
Stunden auf 1700 °C und dann nochmals für 100 Stunden auf 1800 °C erhöht. In der 
vierten Phase erfolgte eine weitere Aufheizung auf 1800 °C für 300 Stunden. Zwischen den 
Heizphasen wurde das Brennelement jeweils auf Raumtemperatur abgekühlt. 
6.4.2 Gemessene Spaltproduktfreisetzungen 
Während der ersten 100-stündigen Versuchsphase bei 1600 °C konnte eine leichte Kr-85-
Freisetzung von 5,2·10-6 FR festgestellt werden, die sich auch in den zwei darauf folgenden 
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100-stündigen Heizphasen bei 1700 °C (6,2·10-6 FR) und 1800 °C (8,1·10-6 FR) nicht 
wesentlich erhöhte. Erst mit Beginn der vierten 300-stündigen Heizphase, in der relativ 
schnell auf 1800 °C geheizt wurde, erfolgte eine starke Freisetzung bis 5,49·10-4 FR bei 
Versuchsende. Die Cs-137-Freisetzung war während der 1600 °C Phase und 1700 °C Phase 
mit 5,5·10-7 FR bzw. 2·10-6 FR extrem niedrig. Sie erhöhte sich dann merklich während der 
dritten Phase bei 1800 °C auf 9,3·10-4 FR. In der letzten Heizphase wurde schließlich 
massiv Cs-137 bis auf 4,3·10-2 FR freigesetzt. Auffällig ist der parallele Verlauf der Kr-85 
und Cs-137-Freisetzungskurven während der vierten Heizphase. Während der Verlauf der 
Cs-137-Kurve eine Fortsetzung der Kurve aus der dritten Phase zu sein scheint und damit 
auf verstärkte Cäsiumfreisetzung durch Diffusion hindeutet, scheint sich der Verlauf der 
Kr-85-Kurve qualitativ vom vorherigen Verlauf zu unterscheiden und auf beginnendes 
Schichtversagen hinzudeuten. 
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Bild 21: Ausheizexperiment HFR K6/3 – Temperaturverlauf und Spaltproduktfreisetzung 
 
6.4.3 Keramographische Untersuchungen und Mikrohärtemessung 
Im Anschluss an den Ausheizversuch wurde das Brennelement HFR K6/3 weiter unter-
sucht. Dazu wurde mit einem Hohlbohrer ein Zylinder von 10 mm Durchmesser mittig 
herausgebohrt und segmentiert (Bild 22). Zwei der Segmente wurden mit Epoxydharz in 
einen Probenhalter eingebettet und sorgfältig poliert. Anschließend wurden die Proben 
unter einem Lichtmikroskop untersucht. 
 
 74 
 
 
Bild 22: Schnittplan für den Zylinder aus HFR K6/3 
 
In Bild 23 und Bild 24 sind Schliffbilder von zwei Partikeln aus HFR K6/3 nach dem Heiz-
versuch dargestellt. Partikel A aus Segment 1 (Bild 23) wurde oberhalb der Äquatorial-
ebene geschnitten, während Partikel B aus Segment 2 (Bild 24) relativ mittig geschnitten 
wurde. In beiden Fällen weist der UO2-Kern eine hohe Porosität auf. Die Pufferschicht 
scheint sich in beiden Fällen sowohl vom Kern als auch von der umgebenden IPyC-Schicht 
gelöst zu haben. Besonders bei Partikel B ist hier eine deutliche Lücke zu sehen.  
 
 
Bild 23: Schliffbild von HFR K6/3, Partikel A (nach 400 h bei 1800 °C) 
 
Die IPyC-Schichten scheinen grundsätzlich intakt zu sein, jedoch kann man eine partielle 
Ablösung von der SiC-Schicht (Debonding) sehen. Die SiC-Schichten weisen starke 
Anzeichen für beginnende Spaltproduktkorrosion auf. Die in Radialrichtung verlaufenden 
Risse in der SiC-Schicht von Partikel A deuten auf mechanisches Versagen durch hohe 
Tangentialspannungen hin (Druckkesselversagen). In Partikel B finden sich anscheinend 
keine Risse in Radialrichtung. Dafür scheint die SiC-Schicht in Tangentialrichtung gerissen 
zu sein, was auf hohe Zugspannungen in Radialrichtung hindeutet und mit der beobachteten 
partiellen Ablösung der PyC-Schichten übereinstimmen würde. Insgesamt wurden vier 
Partikel keramographisch untersucht. Von diesen zeigten zwei Partikel Risse in Radial-
richtung wie in Partikel A. 
 
Segment Segment 1 
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I.    
II.   
III.  
Bild 24: Schliffbilder von HFR K6/3, Partikel B (nach 400h bei 1800 °C) 
 
Neben den keramographischen Untersuchungen wurden auch Mikrohärteprüfungen an den 
SiC- und PyC-Schichten nach Vickers vorgenommen (Bild 25). Dazu wurde ein ange-
schliffenes Partikel an acht Positionen mit einem Mikroindenter aus Diamant mit 
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definierter Last geprüft. Aus dem mittleren Durchmesser der kreuzförmigen Eindrücke 
wurde anschließend die Härte bestimmt. 
 
 
 
Bild 25: Mikrohärteprüfung nach Vickers, Probe mit Prüfabdrücken 
 
Die Härte nach Vickers errechnet sich aus: 
 
= ⋅
2
189031,6
F
HV
d
 Gleichung 12 
 
Dabei bezeichnet „F“ die aufgebrachte Kraft in Newton und „d“ den mittleren Durchmesser 
des Abdrucks in Mikrometer. In Tabelle 23 sind die gemessenen Abdruckdurchmesser und 
aufgebrachten Lasten sowie die zugehörigen Vickershärten aufgeführt. 
 
Tabelle 23: Mikrohärteprüfung an HFR K6/3 
Position d1 (µm) d2 (µm) (d1+d2)/2 d2 (µm) F (N) Härte (HV) 
(1') 7,44 7,00 7,22 51,12 0,981 3627 
(2') 10,98 11.00 10,99 120,78 1,4715 2303 
(3') 9,7 8,7 9,2 84,64 1,4715 3286 
(4') 12 11 11,5 132,25 1,4715 2103 
(5') 11,16 11,68 11,42 130,41 1,4715 2133 
(6') 11 10 10,5 110,25 1,4715 2523 
(7') 8,3 8,6 8,45 71,40 1,4715 3896 
(8') 11 11,3 11,15 124,32 1,4715 2237 
     Durchschnitt: 2764 
 
Gerätespezifisch weicht die gemessene Härte von der realen Härte ab. Dementsprechend 
muss das Gerät mit Referenzproben bekannter Härte kalibriert werden und eine Korrektur-
korrelation bestimmt werden. Die reale Härte der SiC-Schicht folgte in diesem Fall zu:  
 
HVreal = 0,9943 · HVgemessen – 18,603 = 2729 HV 
 
Dieser Wert stimmt gut mit den Literaturwerten für β-SiC von ~2600 HV überein. Es kann 
daher davon ausgegangen werden, dass die Mikrostruktur des Materials noch weitgehend 
(1') 
   (2') 
  (3') 
   (4') 
     (5') 
   (6') 
  (7') 
  (8') 
 (8') 
 77 
 
unbeschädigt war. Die Härte der OPyC-Schicht wurde ebenfalls bestimmt. Sie ergab sich 
zu 150,82 HV. 
6.4.4 Elektronenmikroskopie und EDX-Untersuchungen 
Im Anschluss an die keramographischen Untersuchungen wurden die präparierten 
Segmente von HFR K6/3 nochmals poliert und in einem abgeschirmten Rasterelektronen-
mikroskop untersucht. Durch den wiederholten Poliervorgang konnten diesmal andere 
Partikel als in den keramographischen Untersuchungen betrachtet werden. Insgesamt 
konnten 6 Partikel elektronenmikroskopisch untersucht werden. Davon wiesen 4 Partikel in 
der SiC-Schicht Risse in Radialrichtung auf, die auf Druckkesselversagen hindeuten. 
Insgesamt wiesen die elektronenmikroskopischen Bilder eine wesentlich bessere Bild-
qualität in Auflösung und Tiefenschärfe auf, so dass viele Details zu erkennen waren, die 
unter dem Lichtmikroskop vorher nicht deutlich wurden (siehe Bild 26 und Bild 27). 
 
Wiederum ist deutlich zu erkennen, dass die SiC-Schicht Risse in Radialrichtung aufweist, 
wobei sich diese Risse in der Regel in den PyC-Schichten fortsetzen. Möglicherweise 
deutet dies auf ein erstes Versagen einer PyC-Schicht mit einer anschließenden Spannungs-
pitze in der SiC-Schicht und dem darauf folgendem Versagen der SiC-Schicht hin. In Bild 
27 II und III ist außerdem klar zu erkennen, dass sich die IPyC- und die OPyC-Schicht von 
der SiC-Schicht gelöst haben. Die Mikrostruktur des SiC hingegen scheint weitgehend 
intakt geblieben zu sein. 
 
  
 
Bild 26: Schliffbild unter dem Rasterelektronenmikroskop von HFR K6/3, Partikel C 
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 I.   
 II.  
III.  
Bild 27: Schliffbilder unter dem Rasterelektronenmikroskop von HFR K6/3, Partikel D 
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6.4.5 Bestimmung der SiC-Schichtdicke 
Ein möglicher Versagensmechanismus von Coated Particles ist in der Literatur [Verfondern 
und Nabielek 1990] als Thinning oder Ausdünnung der SiC-Schicht durch Korrosion oder 
thermische Zersetzung beschrieben. Um eine Aussage über den Grad der Ausdünnung der 
SiC-Schichten treffen zu können, wurden die Schliffbilder der Partikel von HFR K6/3 
systematisch ausgewertet. Dazu wurde als erstes jeweils die Höhe der Schnittebene (H) 
über der Äquatorialebene des Partikels bestimmt. Diese ergibt sich als Mittelwert aus 
mehreren auf dem Bild beobachteten Radien (Rg) und den bekannten nominellen Radien 
(R) des Partikels oder des Kerns (siehe Tabelle 4) nach Gleichung 13 (siehe auch Bild 28).  
 
( )2 2i i
i
R Rg
H
i
−
=
∑
 
Gleichung 13 
 
Zur Bestimmung der Schnitthöhe der Partikel aus HFR K6/3 wurden für jedes Partikel 
jeweils vier Kern- und vier Partikelradien (Rg) mit einem Bildanalyseprogramm bestimmt. 
 
 
Bild 28: Bestimmung der Schnitthöhe eines untersuchten Partikels 
 
Im Anschluss wurden mit der gleichen Methode die Außen- (Raußen) und Innenradien 
(Rinnen) der SiC-Schicht bestimmt und aus jeweils vier Messungen eine mittlere Dicke 
(DSiC) berechnet. 
 
2 2
,außen g außenR R H= +  Gleichung 14 
 
 
2 2
,innen g innenR R H= +  Gleichung 15 
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Rg,außen bzw. Rg,innen stehen für den jeweils beobachteten Außen- bzw. Innenradius. In 
Tabelle 24 sind die Ergebnisse der Dickenbestimmungen der SiC-Schichten zusammen-
gefasst. Die nominelle Dicke der SiC-Schichten laut Herstellerangabe betrug 36 µm 
(± 2,4 µm), die beobachtete Dicke nach dem Ausheizversuch betrug 38,1 µm. Anscheinend 
gab es keine nennenswerte Ausdünnung der SiC-Schicht. Für die spätere Modellierung 
wurde dieser Versagensmechanismus daher nicht betrachtet (s.u.). 
 
Tabelle 24: Durchschnittliche Schichtdicke der SiC-Schicht 
Partikel Schnitthöhe (µm) Dicke der SiC-Schicht (µm) 
1A 12,8 ± 2 36,4 ± 0,9 
1C 48,1 ± 2 38,5 ± 0,9 
2A 127,1 ± 2 38,2 ± 0,9 
2B 133,4 ± 2 41,2 ± 0,9 
2C 143,3 ± 2 38 ± 0,9 
2D 175,1 ± 2 36,3 ± 0,9 
Durchschnitt: - 38,1 ± 0,5 
 
Neben den elektronenmikroskopischen Bildern wurden an einem Partikel von HFR K6/3 
Messungen mit elektronendispersiver Röntgenspektroskopie (EDX) durchgeführt (siehe 
Bild 29). Das Verfahren nutzt die für jedes Element charakteristische Röntgenstrahlung, die 
bei Elektronenbeschuss emittiert wird [de Groot 2008].  
 
 
Bild 29: EDX Spektrum in der Pufferschicht von HFR K6/3 Partikel E (Messzeit=1457 s) 
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Für die Messung wurde ein Partikel mit lokal intakten Hüllschichten gewählt. Dadurch 
sollte möglichst die durch reine Diffusion entstandene Spaltproduktverteilung erfasst 
werden. Leider war die Auflösung des Verfahrens nicht hoch genug, um quantitativ 
verwertbare Spaltproduktprofile zu messen. Lediglich für Cäsium gelang es, ein zumindest 
qualitatives Profil in den Partikelhüllschichten aufzuzeichnen (siehe Tabelle 25). Die 
Mikrosonde des Instituts, die ein geeigneteres Instrument gewesen wäre, war zum Zeit-
punkt der Messungen noch im Aufbau und stand daher für diese Arbeit nicht zur 
Verfügung. 
 
Das qualitative Cäsiumprofil zeigt, dass die SiC-Schicht ihre Barrierefunktion offenbar 
behalten hat und der größte Teil des Cäsiuminventars innerhalb der intakten Partikel 
zurückgehalten wurde. Außer Cäsium konnte in der IPyC-Schicht am Übergang zur SiC-
Schicht eine deutliche Ansammlung von Palladium nachgewiesen werden. Diese Beobach-
tung stimmt gut mit früheren Untersuchungen überein [Schenk u. Nabielek 1989]. 
Palladium wird als eines der hauptverantwortlichen Elemente für die chemische Zersetzung 
der SiC-Schicht bei hohen Temperaturen angesehen. Da die Spaltproduktausbeute von 
Palladium für Pu-239 etwa zehnmal höher ist als für U-235 spielt es bei niedrig 
angereichertem Brennstoff mit hohen Abbränden, wie hier vorliegend, eine besonders 
wichtige Rolle. 
 
 
Tabelle 25: Cäsiumkonzentrationsprofil  
Schicht: Messzeit (s): Gemessene Impulse (s): 
Relative Cäsium-
konzentration: 
Kern - - - 
Puffer-PyC 1457 ~ 500 100 % 
IPyC 5578 ~ 300 16 % 
SiC 3485 ~ 0 0 % 
OPyC 3109 ~ 0 0 % 
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Bild 30: Partikel E aus HFR K6/3 mit EDX-Messpositionen  (100x Vergrößerung) 
 
6.4.6 Zusammenfassung 
Während des KüFA-Heizversuchs HFR K6/3 wurde das untersuchte Brennelement jeweils 
für 100 Stunden auf 1600 °C, 1700 °C und 1800 °C aufgeheizt. Zwischen den Heizphasen 
wurde das Brennelement auf Raumtemperatur abgekühlt. Im Anschluss an die dritte Phase 
bei 1800 °C folgte eine weitere Aufheizung für 300 Stunden auf 1800 °C. In Tabelle 26 
sind die gemessenen kumulierten Freisetzungen am Ende jeder Heizphase zusammen-
gefasst. Die niedrige Kr-85-Freisetzung deutet darauf hin, dass in den ersten drei Heiz-
phasen kein Partikeldefekt auftrat, und erst in der letzten Heizphase bei 1800 °C verstärktes 
Versagen der SiC-Schicht auftrat. Die gemessene Freisetzung entspricht dem Inventar von 
etwa 8 Partikeln. Nimmt man an, dass etwa 50 % des Inventars an Kr-85 aus defekten 
Partikeln freigesetzt werden, ergäbe sich eine Zahl von etwa 20 Defektpartikeln. 
Demgenüber stehen die Ergebnisse der keramographischen, bzw. elektronenmikros-
kopischen Untersuchungen, bei denen von insgesamt 10 Partikeln 6 Defektpartikel mit 
Anzeichen von Druckkesselversagen gefunden wurden. Es kann allerdings nicht 
ausgeschlossen werden, dass die beobachteten Risse und Brüche auf die Präparierung der 
Proben zurückzuführen sind. 
 
Der Freisetzungsanteil von Cs-137 war während der ersten Heizphasen bis 1700 °C mit 
2·10-6 extrem niedrig. Offenbar haben die Barriereschichten ihre Rückhaltefunktion voll 
erfüllt. Erst bei 1800 °C stieg der Freisetzungsanteil von Cs-137 auf 4,3·10-2 an. Die Form 
der Freisetzungskurve deutet darauf hin, dass es sich bei der Cs-137-Freisetzung haupt-
sächlich um Freisetzung durch Diffusion durch intakte Partikelschichten handelt.  
 
Die im Anschluss an den Heizversuch durchgeführten Nachbestrahlungsuntersuchungen 
SEM, EDX, Härtemessung und Bestimmung der mittleren SiC-Schichtdicke zeigten, dass 
zwar ungefähr 50 % der untersuchten Partikel Risse in der SiC-Schicht aufwiesen, jedoch 
 83 
 
die Mikrostruktur und Materialeigenschaften der SiC-Schicht weitgehend intakt blieben 
waren.  
 
Insgesamt hat das Brennelement HFR K6/3 ein hervorragendes Verhalten unter extremen 
Bedingungen gezeigt. Sowohl bei 1600 °C, bei 1700 °C und selbst während der ersten 100 
Stunden bei 1800 °C traten keine nennenswerten Freisetzungen auf. Lediglich Cs-
Freisetzung durch Diffusion aus intakten Partikeln sowie Freisetzung aus dem Matrix-
graphit konnte gemessen werden. Unter Umständen erzeugte das abwechselnde Aufheizen 
und Abkühlen des Brennelements Schwachstellen in den Hüllschichten, die letztendlich in 
der vierten Heizphase zum beginnenden Versagen von SiC-Schichten beitrugen. Dies 
müsste eventuell in weiteren Untersuchungen geklärt werden. Sollten sich die Ergebnisse in 
der Zukunft reproduzieren lassen, könnte die Obergrenze für akzeptable Störfall-
temperaturen für inhärent sichere HTR unter Umständen höher angesetzt werden als bisher 
angenommen. 
 
Tabelle 26: Zusammenfassung der Ergebnisse des KüFA-Versuchs HFR K6/3 
 Heiztemp. Heizdauer 
FR 
Cs-137 
FR 
Kr-85 
HFR K6/3 
1050 °C 
1600 °C 
1700 °C 
1800 °C 
1800 °C 
13,5 h 
100 h 
100 h 
100 h 
300 h 
1,3·10-7 
5,5·10-7 
2,0·10-6 
9,3·10-4 
4,3·10-2 
3,2·10-6 
5,2·10-6 
6,2·10-6 
8,1·10-6 
5,5·10-4 
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6.5 HFR Eu1bis 1 
6.5.1 Daten des Experiments 
Im Bestrahlungsexperiment HFR Eu1bis wurden fünf HTR-Brennelemente vom Typ GLE-
4.2 in zehn Zyklen für insgesamt 249 Volllasttage im HFR Petten in den Niederlanden be-
strahlt. Ziel des Experiments war es, das Brennelementverhalten unter VHTR Bedingungen 
bei erhöhter Temperatur sowie bei erhöhtem und beschleunigtem Abbrand und erhöhter 
schneller Neutronenfluenz zu testen [Fütterer u. a. 2008]. Die zentrale Brennelement-
temperatur wurde während der Abbrandzyklen auf 1250 °C eingestellt (siehe HFR K6). Der 
Zielabbrand war mit etwa 15,4 % FIMA veranschlagt, jedoch wurde im höchst abge-
brannten Brennelement nur etwa 11,04 % FIMA erreicht. Der Beschleunigungsfaktor sollte 
etwa 7,5 betragen und betrug schließlich etwa 5,4 im höchst abgebrannten Element.  
 
Während der Bestrahlung gab es aufgrund einer Fehlbedienung des Gasmischungssystems 
zur Temperatureinstellung eine kurzzeitige Temperaturerhöhung [Fütterer u. a. 2006]. Alle 
fünf Brennelemente befanden sich zusammen in einer Probenkapsel. Während des 
Bestrahlungsexperiments wurden etwa einmal wöchentlich Gasproben entnommen und 
anschließend gammaspektrometrisch ausgemessen, um die Spaltgasfreisetzung zu messen 
und eventuell gebrochene Partikel zu detektieren. Im Anschluss an die Bestrahlung wurden 
vier der fünf Brennelemente zum Institut für Transurane (ITU) transferiert, um dort in den 
Heißen Zellen weiter untersucht zu werden und KüFA-Störfallsimulationen durchzuführen. 
Ein Brennelement (HFR Eu1bis 2) verblieb in Petten und wurde dort in den Heißen Zellen 
der Nuclear Research and Consultancy Group (NRG) untersucht [de Groot u. a. 2008]. 
 
Das Brennelement HFR Eu1bis 1 befand sich in einer oberen Bestrahlungsposition und 
wies daher einen niedrigeren Abbrand von 9,34 % FIMA und eine niedrigere Fluenz 
schneller Neutronen von 3,02 ⋅ 1025 m-2 auf als die in den mittleren Positionen bestrahlten 
Brennelemente. 
 
Tabelle 27: Bestrahlungsdaten für Brennelement HFR Eu1bis 1 
Identifikationsnummer: HFR Eu1bis 1 Abbrand: 9,34 % FIMA 
Typ: GLE-4.2 
Fluenz schneller 
Neutronen 
(> 0,1 MeV): 
3,02 ⋅ 1025 m-2 
Bestrahlungsende: Oktober 2005 Bestrahlungstemperatur: ~ 1250 °C 
Bestrahlungszeit: 249 efpd   
 
Spaltgasfreisetzung bei Bestrahlungsende 
  R/B Kr-85m: 3,8 ⋅ 10-6 
R/B Xe-135: 3,6 ⋅ 10-6 R/B Kr-87: 2,8 ⋅ 10-6 
R/B Xe-133: 8 ⋅ 10-6 R/B Kr-88: 3,6 ⋅ 10-6 
 
Der Ausheizversuch des Brennelements HFR Eu1bis 1 begann am 28.03.2008. Aufgrund 
der geringen Abkühlzeit bestand die Möglichkeit neben den vergleichsweise langlebigen 
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Cäsiumisotopen auch die Freisetzung von Ag-110m zu messen. Zwar ist Ag-110m nicht 
besonders störfallrelevant, jedoch ist es aufgrund seiner hohen Volatilität von höchstem 
Interesse für den Reaktorbetrieb bei erhöhten Betriebstemperaturen. Es gilt als die Haupt-
quelle für die radioaktive Kontamination des Primärkreises und damit für Strahlenbelastung 
des Personals bei Wartungs- und Inspektionsarbeiten. Dies ist insbesondere für zukünftige 
HTR-Varianten mit Direktkreislauf und Gasturbine von Bedeutung. Daher wurde eine 
besonders lange Phase der Betriebssimulation bei 1250 °C von 200 Stunden veranschlagt. 
Dadurch sollte eine realistische Aussage über die Gleichgewichtsfreisetzung von Ag-110m 
im Betrieb gewonnen werden. Außerdem konnte so Aufschluss über die Cäsium-
kontamination der Graphitmatrix und damit über mögliches Partikelversagen während der 
Bestrahlung gewonnen werden. Im Anschluss an die Betriebssimulation folgte die Störfall-
simulation bis 1600 °C mit der Standardaufheizrate von 47 °C/h. Die 1600 °C Störfall-
simulation wurde nach 200 Stunden beendet und anschließend eine weitere Aufheizung bis 
1700 °C für 150 Stunden durchgeführt. Zwischen den Phasen wurde das Brennelement 
jedes Mal auf Raumtemperatur abgekühlt. 
 
Tabelle 28: Spaltproduktinventar von HFR Eu1bis1 bei Versuchsbeginn (28.03.2008) 
Cs-137*: 6,13 · 1010 Bq Sr-90**: 5,46 · 1010  Bq 
Cs-134*: 2,81 · 1010  Bq Ru-106*: 4,6 · 1010  Bq 
Kr-85**: 6,48 · 109  Bq I-131**: ~ 0 Bq 
Xe-133**: ~ 0 Bq Ag-110m*: 2,79 · 107  Bq 
*gemessen, ** berechnet 
 
6.5.2 Gemessene Spaltproduktfreisetzungen 
Während des Ausheizexperiments HFR Eu1bis 1 konnten aufgrund des geringen Alters des 
Brennelements nicht nur Cs-137 und Kr-85, sondern auch Freisetzungen von Cs-134, Ru-
106 und Ag-110m gemessen werden. Die Kr-85 Gleichgewichtsfreisetzung während der 
1250 °C Betriebssimulationsphase betrug 1,36·10-6 FR, während der zweiten Phase bei 
1600 °C wurde ein Wert von 1,01·10-5 FR gemessen und in der dritten Phase bei 1700 °C 
stieg die Freisetzung auf 2,36·10-5 FR. Dies entspricht 20 % des Inventars eines Partikels.  
 
Schon während der ersten 200 Stunden Betriebssimulation bei 1250 °C konnte eine deut-
liche Freisetzung von Cs-137 und Cs-134 in der Größenordnung von etwa 7·10-5 FR fest-
gestellt werden. Während der zweiten Phase, der Störfallsimulation bei 1600 °C, erhöhte 
sich die Freisetzung von Cs auf etwa 1,2·10-3 FR. In der dritten Phase bei 1700 °C stieg die 
Freisetzung von Cs überraschenderweise schwächer an als erwartet, so dass am Ende eine 
kumulierte Freisetzung von 4,3·10-3 FR festgestellt wurde. Die gute Übereinstimmung der 
gemessenen Freisetzungsanteile von Cs-137 und Cs-134 bestätigte, dass es sich tatsächlich 
um Aktivität aus dem Brennelement handelte und keine Kontamination der Platten in der 
Zelle oder beim Transport aufgetreten war. Es wurde vermutet, dass die starke Cs-Frei-
setzung in erster Linie auf die hohe Bestrahlungstemperatur zurückzuführen ist, die eine 
erhöhte Diffusion durch die intakten Hüllschichten, insbesondere die SiC-Schicht, der 
Partikel verursacht hat.  
 
Ag-110m wurde schon in der ersten Phase stark bis auf 2,3·10-3 FR freigesetzt. Während 
der 1600 °C Phase erhöhte sich dieser Wert auf 7,2·10-3 FR. Die Freisetzung aus der dritten 
Versuchsphase bei 1700 °C konnte nicht verlässlich gemessen werden. Aufgrund der hohen 
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Cs-137 und Cs-134-Freisetzungen in dieser Phase konnten die Kondensatplatten nicht 
ausgeschleust werden und mussten durch ein Fenster des Handschuhkastens der Heißen 
Zellen gemessen werden. Aufgrund der hohen Hintergrundstrahlung konnten die relativ 
geringen Gammaaktivitäten von Ag-110m nicht mehr erfasst werden. Im Diagramm sind 
konservativ die kumulierten Nachweisgrenzen und die dazugehörigen Unsicherheiten auf-
getragen.  
 
Ru-106 Freisetzungen konnten lediglich in der ersten Phase bis 6,4·10-7 FR gemessen 
werden. Für Phase zwei und drei wurden im Diagramm wiederum die Nachweisgrenzen 
und Unsicherheitsbalken aufgetragen. 
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Bild 31: Ausheizexperiment HFR Eu1bis 1 – Temperaturverlauf und Spaltproduktfreisetzung 
 
6.5.3 Zusammenfassung 
Das Brennelement HFR Eu1bis1 wurde in drei Phasen bis maximal 1700 °C ausgeheizt. In 
der ersten Phase wurde für 200 Stunden die Bestrahlungstemperatur von 1250 °C einge-
stellt. Im Anschluss folgte eine 200-stündige Störfallsimulation bei 1600 °C und zum 
Schluss eine 150-stündige Störfallsimulation bei 1700 °C. Zwischen den einzelnen Heiz-
phasen wurde das Brennelement auf Raumtemperatur abgekühlt.  
 
Die insgesamt niedrige Kr-85-Freisetzung deutet darauf hin, dass während des Versuchs 
keine Partikel versagt haben. Lediglich die erwartete Freisetzung aus der Graphitmatrix 
durch freie Urankontamination konnte festgestellt werden. Auffällig ist die relativ hohe 
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Freisetzung fester Spaltprodukte. Dies wird hauptsächlich auf die hohe Bestrahlungs-
temperatur zurückgeführt, die zu verstärkter Diffusion durch intakte Partikelschichten 
geführt hat. Unter Umständen gab es jedoch auch eine Kontamination der Graphitmatrix 
während der Bestrahlung von außen, möglicherweise von versagten Partikeln in einem der 
übrigen im Experiment HFR Eu1bis bestrahlten Brennelemente.  
 
Die abflachende Freisetzungskurve für Cs-137 und Cs-134 in der dritten Phase entsprach 
nicht den Erwartungen nach der zweiten Phase. Möglicherweise hat die erhöhte Temperatur 
in der zweiten Phase im Anschluss an die Betriebssimulation dazu geführt, dass das in den 
äußeren Partikelschichten und in der Graphitmatrix vorhandene Cäsium verstärkt frei-
gesetzt wurde, so dass die „Speicher“ geleert wurden und die Diffusion aus den inneren 
Partikelschichten durch die SiC-Schicht dies nicht schnell genug ausgleichen konnte. Auch 
eine anfängliche Kontamination der Matrix von außen (s.o.) würde diesen Effekt erklären 
(siehe Kapitel 6). 
 
Insgesamt zeigte HFR Eu1bis1 in der ersten Phase eine hohe Freisetzung. Die Freisetzung 
während der zweiten und dritten Heizphase entsprach in der Größenordnung den 
Erwartungen für hoch beanspruchte Brennelemente. Es gab offenbar kein Partikelversagen 
während des Ausheizversuchs.  
 
Tabelle 29: Zusammenfassung der Ergebnisse des KüFA-Versuchs HFR Eu1bis1 
 
Heiz-
temperatur 
Heiz-
dauer 
FR 
Cs-137 
FR 
Cs-134 
FR 
Ag-110m 
FR 
Ru-106 
FR 
Kr-85 
Eu1bis 1 
1250 °C 
1600 °C 
1700 °C 
210 h 
200 h 
150 h 
7,2·10-5 
1,2·10-3 
4,3·10-3 
7·10-5 
1,17·10-3 
4,3·10-3 
2,3·10-3 
7,2·10-3 
- 
6,4·10-7 
- 
- 
1,4·10-6 
1·10-5 
2,4·10-5 
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6.6 HFR Eu1bis 3 
6.6.1 Daten des Experiments 
Das Brennelement HFR Eu1bis 3 wurde im Bestrahlungsexperiment HFR Eu1bis (Be-
schreibung, siehe HFR Eu1bis 1) in einer mittleren Bestrahlungsposition bestrahlt. Es 
erreichte in 249 Volllasttagen (efpd) einen Abbrand von 11,07 % FIMA und erhielt eine 
Fluenz schneller Neutronen von 3,98 ⋅ 1025 m-2. Die mittlere Bestrahlungstemperatur betrug 
1250 °C. Zusammen mit HFR Eu1bis 4 war es das am höchsten belastete Brennelement des 
Bestrahlungsexperiments HFR Eu1bis. 
 
Tabelle 30: Bestrahlungsdaten für Brennelement HFR Eu1bis 3 
Identifikationsnummer: HFR Eu1bis 3 Abbrand: 11.07 % FIMA 
Typ: GLE-4.2 Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV): 3,98 ⋅ 10
25
 m-2 
Bestrahlungsende: Oktober 2005 Bestrahlungstemperatur: ~ 1250 °C 
Bestrahlungszeit: 249 efpd   
 
Spaltgasfreisetzung bei Bestrahlungsende 
  R/B Kr-85m: 3,8 ⋅ 10-6 
R/B Xe-135: 3,6 ⋅ 10-6 R/B Kr-87: 2.8 ⋅ 10-6 
R/B Xe-133: 8 ⋅ 10-6 R/B Kr-88: 3,6 ⋅ 10-6 
 
Tabelle 31: Spaltproduktinventar von HFR Eu1bis3 bei Versuchsbeginn (23.07.2008) 
Cs-137*: 7,22 · 1010 Bq Sr-90**: 6,3 · 1010  Bq 
Cs-134*: 3,5 · 1010  Bq Ru-106*: 4,89 · 1010  Bq 
Kr-85**: 7,37 · 109  Bq I-131**: ~ 0 Bq 
Xe-133**: ~ 0 Bq Ag-110m*: 3,73 · 107  Bq 
* gemessen, ** berechnet 
 
Der Heizversuch HFR Eu1bis 3 erfolgte in zwei Schritten. Wie schon bei HFR Eu1bis 1 
wurde eine relativ lange Phase von 100 Stunden bei Bestrahlungstemperatur eingestellt, um 
Aufschluss über die Gleichgewichtsfreisetzung zu gewinnen. Im Anschluss folgte eine 
klassische Störfallsimulation bis 1600 °C für 200 Stunden. Zwischen den zwei Heiz-
schritten wurde das Brennelement auf Raumtemperatur heruntergekühlt. Ziel des 
Experiments war es die Integrität und die Gültigkeit der 1600 °C Grenze für ein Brenn-
element mit TRISO-Partikeln aus einer der letzten gefertigten Produktionschargen bei 
hohem Abbrand und hoher Bestrahlungstemperatur zu überprüfen. Um für weitere Nach-
bestrahlungsuntersuchungen einen unverfälschten Brennstoffzustand nach der 1600 °C 
Störfallsimulation zu erhalten, wurde in diesem Fall auf eine weitere Aufheizung bei 
höheren Temperaturen verzichtet. 
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6.6.2 Gemessene Spaltproduktfreisetzung 
In der ersten Heizphase, der Betriebssimulation wurden nur geringste Mengen an Kr-85 
nahe der Nachweisgrenze der Messeinrichtung freigesetzt. Während der anschließenden 
Störfallsimulation erhöhte sich die Freisetzung von 3,4·10-7 FR auf 2,3·10-6 FR. 
Anscheinend trat während des gesamten Versuchs kein Partikelversagen auf, so dass es sich 
ausschließlich um Freisetzung aus der Graphitmatrix handelte. 
 
Die Freisetzung von Cs-137 und Cs-134 betrug schon während der Betriebssimulation bei 
1250 °C etwa 4·10-5 FR und erhöhte sich im Lauf der Störfallsimulation auf etwa 2,5·10-3 
FR.  
 
Die Ag-110m Freisetzung war deutlich und betrug schon in der ersten Heizphase 9,6·10-4 
FR. Sie erhöhte sich während der Störfallsimulation auf 3,6·10-3 FR. Während die Cäsium-
freisetzung mit Beginn der 1600 °C Heizphase deutlich sichtbar anstieg, war der Anstieg 
der Ag-110m Freisetzung im Vergleich schwächer. Es ergab sich nur eine geringfügig 
höhere Freisetzungsrate als bei Betriebstemperatur. 
 
Eine Freisetzung von Ru-106 konnte nur in der Phase der Betriebssimulation festgestellt 
werden. Sie betrug 2,1·10-6 FR. Während der 200-stündigen 1600 °C Aufheizung lag die 
Freisetzung auf den Kondensatplatten unterhalb der Nachweisgrenze. Daher sind im Dia-
gramm nur die jeweiligen Nachweisgrenzen kumuliert und mit den dazugehörigen 
Unsicherheiten aufgetragen. 
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Bild 32: Ausheizexperiment HFR Eu1bis 3 – Temperaturverlauf und Spaltproduktfreisetzung 
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6.6.3 Zusammenfassung 
Das Brennelement HFR Eu1bis 3 wurde in zwei Heizphasen bei 1250 °C und 1600 °C für 
100 bzw. 200 Stunden ausgeheizt. Zwischen den Aufheizungen wurde das Brennelement 
auf Raumtemperatur abgekühlt. 
 
Die Freisetzungskurve von Kr-85 wies weder während der Phase der Betriebssimulation bei 
1250 °C noch bei der Störfallsimulation bei 1600 °C auffälligen Sprünge auf und betrug am 
Ende des Versuchs 2,3⋅10-6 FR. Es wird daher davon ausgegangen, dass es nicht zu 
Partikelversagen kam.  
 
Die Freisetzung von Ag-110m betrug während der ersten Phase 9,6·10-4 FR und erhöhte 
sich in der zweiten Versuchsphase auf 3,6·10-3 FR. Aufgrund dieser Ergebnisse müsste für 
einen HTR mit Direktkreislauf und hoher Betriebstemperatur mit erheblichen Belastungen 
des Primärkreises gerechnet werden. Die darauf folgende Freisetzung während der Störfall-
simulation war geringer als erwartet. 
 
Die Cäsiumfreisetzung während der Betriebssimulation lag mit ca. 4·10-5 FR etwa eine 
Größenordnung unterhalb der Ag-110m Freisetzung, erhöhte sich jedoch während der Stör-
fallsimulation drastisch auf 2,5·10-3 FR. Die gute Übereinstimmung der Cs-137 und Cs-
134-Freisetzungsanteile zeigt, dass es sich bei den gemessenen Plattenaktivitäten 
tatsächlich um Freisetzung aus dem Brennelement und keine Kontamination aus der 
Apparatur oder aus den Heißen Zellen handelte. 
 
Insgesamt erwies sich das Rückhalteverhalten von HFR Eu1bis 3 nicht als zufrieden 
stellend. Es gab zwar offenbar kein Partikelversagen während des Ausheizversuchs, jedoch 
sind relative Freisetzungen von Cäsium von etwa 2,5·10-3 für inhärent sichere HTR 
Konzepte nicht akzeptabel (siehe HFR Eu1bis 1).  
 
Tabelle 32: Zusammenfassung der Ergebnisse des KüFA-Versuchs HFR Eu1bis 3 
 
Heiz-
temperatur 
Heiz-
dauer 
FR 
Cs-137 
FR 
Cs-134 
FR 
Ag-110m 
FR 
Ru-106 
FR 
Kr-85 
Eu1bis 3 
1250 °C 
1600 °C 
100 h 
200 h 
3,9·10-5 
2,5·10-3 
4,1·10-5 
2,7·10-3 
9,6·10-4 
3,6·10-3 
2,1·10-6 
- 
3,4·10-7 
2,3·10-6 
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6.7 HFR Eu1bis 4 
6.7.1 Daten des Experiments 
Das Brennelement HFR Eu1bis 4 wurde wie HFR Eu1bis 3 im Bestrahlungsexperiment 
HFR Eu1bis (Beschreibung siehe HFR Eu1bis 1) in einer mittleren Bestrahlungsposition 
bestrahlt. Es erreichte in 249 Volllasttagen einen Abbrand von 11,07 % FIMA und erhielt 
eine Fluenz schneller Neutronen von 3,98 ⋅ 1025 m-2. Die mittlere Bestrahlungstemperatur 
betrug 1250 °C. Zusammen mit HFR Eu1bis 3 war es das am höchsten belastete Brenn-
element des Bestrahlungsexperiments HFR Eu1bis. 
 
Tabelle 33: Bestrahlungsdaten für Brennelement HFR Eu1bis 4 
Identifikationsnummer: HFR Eu1bis 4 Abbrand: 11.07 % FIMA 
Typ: GLE-4.2 Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV): 3,82 ⋅ 10
25
 m-2 
Bestrahlungsende: Oktober 2005 Bestrahlungstemperatur: ~ 1250 °C 
Bestrahlungszeit: 249 efpd   
 
Spaltgasfreisetzung bei Bestrahlungsende 
R/B Xe-135: 3,6 ⋅ 10-6 R/B Kr-85m: 3,8 ⋅ 10-6 
R/B Xe-133: 8 ⋅ 10-6 R/B Kr-87: 2.8 ⋅ 10-6 
  R/B Kr-88: 3,6 ⋅ 10-6 
 
Der Ausheizversuch HFR Eu1bis 4 gliederte sich im Wesentlichen in drei Phasen. In der 
ersten Phase wurde das Brennelement für etwa 50 Stunden bei 800 °C geheizt. Da bei 
dieser niedrigen Temperatur keine nennenswerte Spaltproduktfreisetzung durch Diffusion 
durch die Partikelhüllschichten zu erwarten war, sollte diese Phase Aufschluss über die 
Spaltproduktkontamination der Graphitmatrix während der Bestrahlung geben. Im An-
schluss wurde das Brennelement für circa 10 Stunden auf die Bestrahlungstemperatur von 
1250 °C aufgeheizt, um Gleichgewichtsbedingungen einzustellen. Schließlich folgte eine 
etwa 90-stündige Temperaturtransiente bis 1720 °C, wie sie für einen Druckverluststörfall 
mit Ausfall der aktiven Nachwärmeabfuhr für einen V-HTR mit einer thermischen Leistung 
von 600 MWth erwartet wird [Haque u. a. 2006]. Die Spitzentemperatur wurde 
anschließend für etwa 140 Stunden beibehalten. 
 
Tabelle 34: Spaltproduktinventar von HFR Eu1bis 4 bei Versuchsbeginn (23.07.2008) 
Cs-137*: 7,18 · 1010 Bq Sr-90**: 6,26 · 1010  Bq 
Cs-134*: 3,16 · 1010  Bq Ru-106*: 3,9 · 1010  Bq 
Kr-85**: 7,23 · 109  Bq I-131**: ~ 0 Bq 
Xe-133**: ~ 0 Bq Ag-110m*: 3,15 · 107  Bq 
* gemessen, ** berechnet 
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6.7.2 Gemessene Spaltproduktfreisetzung 
Während der ersten Heizphase bei 800 °C bewegte sich die Freisetzung von Kr-85 
unterhalb der Nachweisgrenze der Messeinrichtung. Erst mit Beginn der 10-stündigen 
Betriebssimulation im Vorfeld der Störfallsimulation wurde Kr-85 bis auf 1,6·10-6 FR frei-
gesetzt. Während der anschließenden 70-stündigen Transiente auf eine Temperatur von 
1720 °C erhöhte sich die Freisetzung auf 4,1·10-6 FR. Am Ende des Versuchs betrug die 
Gesamtfreisetzung an Kr-85 1,7·10-5 FR. Bis auf zwei kleine Freisetzungssprünge der 
Größenordnung 1·10-6 FR verlief die Freisetzung kontinuierlich und deutete nicht auf 
Partikelversagen hin. 
 
Die Freisetzung von Ag-110m betrug während der 800 °C Phase 1,3·10-5 FR. Während der 
10-stündigen Betriebssimulation stieg sie deutlich an auf 8,2·10-4 FR und erreichte während 
der folgende Transiente einen Wert von 9,4·10-3 FR. Auch danach stieg die kumulierte Ag-
110m Freisetzung weiter an bis auf 2,5·10-2 FR bei Versuchende. 
 
Die Freisetzungskurve von Cäsium verlief um eine Zehnerpotenz nach unten versetzt 
parallel zur Ag-110m Kurve. Bei 800 °C wurde ein Anteil von etwa 1,1·10-5 FR freigesetzt. 
Am Ende der 10-stündigen Betriebssimulation betrug die kumulierte Freisetzung etwa 
2,8·10-5 FR. Sie erhöhte sich bis zur Maximaltemperatur am Ende der Transiente nach 130 
Stunden Versuchszeit auf 1,7·10-3 FR. Bei Versuchende lag die Freisetzung schließlich 
zwischen 9,3·10-3 FR und 9,6·10-3 FR. Die beiden Isotope Cs-137 und Cs-134 wurden, wie 
in den vorgegangen zwei HFR Eu1bis Versuchen, nahezu gleich stark freigesetzt. 
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Bild 33: Ausheizexperiment HFR Eu1bis 4 – Temperaturverlauf und Spaltproduktfreisetzung 
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6.7.3 Zusammenfassung 
Nach einer 50-stündigen Heizphase auf 800 °C wurde das Brennelement HFR Eu1bis 4 
einer 10-stündigen Betriebssimulation bei 1250 °C und einer anschließenden 70-stündigen 
Störfalltransiente bis 1720 °C unterzogen. Die Maximaltemperatur wurde daraufhin für 
etwa 140 Stunden beibehalten. 
 
Die niedrige Kr-85-Freisetzung deutete darauf hin, dass kein Partikelversagen auftrat. Zwei 
kleine Freisetzungssprünge können unter Umständen als Bildung von Rissen in Hüll-
schichten oder als spontane Freisetzung von Kr-85 Blasen in Graphitkörnern gedeutet 
werden (s. u.). Die Freisetzung fester Spaltprodukte war relativ hoch. Ag-110m wurde bis 
auf 2,5·10-2 FR freigesetzt, Cs-137 und Cs-134 bis auf 9,6·10-3 FR und 9,3·10-3 FR. Die 
Freisetzungskurven von Ag-110m und der beiden Cäsiumisotope verlaufen weitgehend 
parallel. Anscheinend handelt es sich in beiden Fällen um Freisetzung durch Diffusion. 
 
Insgesamt erwies sich das Rückhalteverhalten von HFR Eu1bis 4 im Störfall nicht als 
zufrieden stellend. Es gab offenbar kein Partikelversagen während des Ausheizversuchs. 
Während die, bei niedrigerer Bestrahlungstemperatur (~940 °C) bestrahlten Brennelemente 
HFR K6/2 und HFR K6/3 einer Temperatur von 1700 °C mühelos standhielten, setzte das 
bei hoher Temperatur bestrahlte Brennelement HFR Eu1bis 4 feste Spaltprodukte in 
großem Umfang frei. 
 
Tabelle 35: Zusammenfassung der Ergebnisse des KüFA-Versuchs HFR Eu1bis4 
 
Heiz-
temperatur 
Heiz-
dauer 
FR 
Cs-137 
FR 
Cs-134 
FR 
Ag-110m 
FR 
Ru-106 
FR 
Kr-85 
Eu1bis 4 
800 °C 
1250 °C 
Transiente 
1720 °C 
48 h 
10 h 
70 h 
~140 h 
1,1·10-5 
2,8·10-5 
1,7·10-3 
9,6·10-3 
1,1·10-5 
2,8·10-5 
1,7·10-3 
9,3·10-3 
1,3·10-5 
8,2·10-4 
9,4·10-3 
2,5·10-2 
- 
- 
- 
- 
< NWG 
1,6·10-6 
4,1·10-6 
1,7·10-5 
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7. Interpretation und Modellierung 
7.1 Schadensmechanismen 
Coated Particles können während der Bestrahlung oder bei erhöhten Störfalltemperaturen 
versagen und ihr Inventar in die Graphitmatrix freisetzen. Als Versagenskriterium wird 
üblicherweise der Bruch der SiC-Schicht angenommen, da diese zum einen als die Haupt-
diffusionsbarriere wirkt und zum anderen die mechanisch stabilste Schicht ist, die die ent-
stehenden Kräfte zum Großteil aufnimmt. Ein Versagen der SiC-Schicht führt daher im 
Regelfall auch zum Versagen der PyC-Schichten. Möglich sind ein vollständiger Bruch der 
SiC-Schicht mit anschließendem vollständigem Aufplatzen des Partikels sowie ein Teil-
versagen, bei dem nur lokal Risse in der SiC-Schicht entstehen (bei noch intakten PyC-
Schichten), durch die Spaltprodukte entweichen können. Da die Startbedingungen des zu 
analysierenden Systems bekannt sein müssen, kann eine Analyse des Störfallverhaltens nur 
gemeinsam mit einer Analyse der vorherigen Bestrahlung durchgeführt werden. 
7.1.1 Druckkesselversagen 
Im Laufe der Bestrahlung baut sich im Partikel durch Spaltgasfreisetzung und aus dem 
Urandioxidkern freiwerdenden Sauerstoff ein innerer Gasdruck auf. Gleichzeitig führen die 
erzeugten Spaltprodukte zu einem Anschwellen des Kerns. Werden die dadurch induzierten 
Spannungen in den Hüllschichten zu hoch, kann es zum Versagen kommen. Kriterium für 
Partikelversagen ist der Bruch der SiC-Schicht. Da es sich bei den Hüllschichten um 
keramische Materialien handelt, kann nur eine Versagenswahrscheinlichkeit angegeben 
werden. Bei einer Vielzahl von Partikeln entspricht diese dann etwa dem Anteil der 
gebrochenen Partikel. Üblicherweise wird die Versagenswahrscheinlichkeit (P) bei 
keramischen Materialien durch eine Weibull-Statistik ausgedrückt [Verfondern u. Nabielek 
1990]. 
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Der Weibull-Parameter und die mittlere Zugfestigkeit sind empirische Werte. Die mittlere 
Zugfestigkeit ist als die Vergleichsspannung definiert, bei der die Hälfte aller Hüllschichten 
versagt. Die Vergleichsspannung errechnet sich formal aus der Integration der maximalen 
Hauptspannung über das gesamte Hüllschichtvolumen. 
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Das zu betrachtende mechanische System besteht aus der IPyC-Schicht, der SiC-Schicht 
und der OPyC-Schicht. Aufgrund der hohen Porosität der Pufferschicht wird davon aus-
gegangen, dass keine Kräfte vom Kern durch die Pufferschicht übertragen werden. Kern 
und Pufferschicht werden daher im Modell nicht betrachtet. In einem ersten Ansatz kann 
weiter vereinfacht und nur die SiC-Schicht als linearelastischer Druckkessel betrachtet 
werden. Der einfachste Ansatz zur Bestimmung der Vergleichsspannung ist dann die 
Bestimmung der Tangentialspannung mit der so genannten Druckkesselformel. Sie leitet 
sich aus der Integration des Innendrucks über die Innenfläche des auf Druck belasteten 
Hohlkörpers und dem Kräftegleichgewicht in der äquatorialen Schnittebene her. 
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Die Druckkesselformel kann für dünnwandige Hohlkugeln oder Hohlzylinder angewendet 
werden, wenn das Verhältnis von äußerem zu innerem Durchmesser kleiner als 1,2 ist.  
 
Hüllschicht Dicke Verhältnis  a
i
d
d
 
 
 
 
Kernel ∅ 500 µm ±2 µm 1 (nicht relevant) 
Buffer PyC 93 µm ± 14% 1.372 (nicht relevant) 
IPyC 38 µm ± 10% 1.111 (nicht relevant) 
SiC 35 µm ± 6% 1.092 
OPyC 40 µm ± 9% 1.096 (nicht relevant) 
 
Eine genauere Lösung für das gesamte linearelastische Dreischichtensystem (IPyC, SiC 
und OPyC), die auch eine lokale Spannungsverteilung in Tangential- und Radialrichtung 
über den Radius liefert, ergibt sich, wenn man analog zur Lösung für einen dickwandigen, 
zylindrischen Behälter nach [Klapp 1980] eine analytische Lösung für einen dickwandigen, 
kugelförmigen Behälter herleitet und die Randbedingungen zwischen den Schichten ein-
setzt (siehe Anhang I). 
 
( ) ( ) ( )
3 3
3 3
33 3
1
σ
 
= − + − 
−  
a i
r i a a a i i
a i
r rp p p r p r
rr r
 Gleichung 20 
 
( ) ( ) ( )
3 3
3 3
33 3
1 1
2
σ
 
= − + − 
−  
a i
t i a i i a a
a i
r rp p p r p r
rr r
 Gleichung 21 
 
Das dreischichtige Druckkesselsystem eines Coated Particle verhält sich während der 
Bestrahlung wesentlich komplexer. Die Siliziumkarbidschicht wird im Allgemeinen als 
linearelastisch betrachtet. Im Gegensatz dazu ändern die pyrolitischen Kohlenstoffschichten 
unter schneller Neutronenbestrahlung ihre Dimension und zeigen Kriechverhalten. Die 
Dimensionsänderung ist unterschiedlich in radialer und tangentialer Richtung und abhängig 
 96 
 
von dem Bacon-Anisotropiefaktor (BAF), der ein Maß für die Ausrichtung des Kohlen-
stoffs in einer bevorzugten Richtung ist. Weitere Parameter sind die Temperatur, die Dichte 
und der schnelle Neutronenfluss. In [Prados u. Scott 1967], [Walther 1971] und [Miller u. 
Bennet 1993] werden analytische Lösungen für die Spannungsverteilungen in den Hüll-
schichten vorgestellt. Diese Lösungen haben den Vorteil, dass sie einfach in einem Pro-
gramm implementiert werden können. Durch zufällige Variation der Eingangsparameter 
entsprechend der Produktionsabweichungen können daraus Versagensstatistiken nach der 
Monte-Carlo Methode erstellt werden. In dieser Arbeit wurde ein anderer Ansatz gewählt 
und die Spannungsverteilung während Bestrahlung und Heizversuchen mit Hilfe des 
Finiten Elemente Methode (FEM) Programms Abaqus berechnet. Die gewonnene 
Spannungshistorie war schließlich Grundlage für die Versagensstatistik nach Weibull. 
7.1.2 Fabrikationsfehler 
Ein geringer Anteil der Partikel kann schon während der Herstellung oder während des 
Pressens der Brennelemente Defekte oder Schwachstellen aufweisen.  
7.1.3 Amöbeneffekt 
Der so genannte Amöbeneffekt ist ein Phänomen, bei dem der Partikelkern aus seiner 
zentralen Position in die Hüllschichten einwandert. Er tritt nur bei hohen Temperaturunter-
schieden über den Durchmesser sowie in oxidischem Brennstoff auf. Der während der 
Spaltung aus dem Urandioxid freigesetzte Sauerstoff reagiert mit dem Kohlenstoff der 
Hüllschichten zu Kohlenmonoxid bzw. Kohlendioxid. Da das thermodynamische Gleich-
gewicht des Systems O – CO – CO2 von der Temperatur abhängt, stellen sich unterschied-
liche Gleichgewichte auf beiden Seiten ein. Durch die Boudouard-Reaktion erfolgt ein 
Stofftransport von Kohlenstoff von der heißeren zur kälteren Seite. Der Partikelkern bewegt 
sich dementsprechend entlang des Temperaturgradienten aufwärts. 
 
(Seite mit höherer Temperatur) 2 CO ↔ CO2 + C (Seite mit niedrigerer Temperatur) 
 
Der Amöbeneffekt tritt normalerweise nur während der Bestrahlung auf, da die nötigen 
Temperaturgradienten durch die Wärmeleistung des Kerns erzeugt werden. Während eines 
Störfalls ist der Temperaturgradient im Brennelement wesentlich kleiner, da die Ketten-
reaktion unterbrochen ist und nur noch Nachzerfallswärme freigesetzt wird. In kugel-
förmigen Brennelementen tritt der Amöbeneffekt aufgrund der niedrigen Packungsdichte 
und dem damit verbundenen niedrigen Temperaturgradienten nicht auf. Er wird daher im 
Folgenden nicht als Schadensmechanismus modelliert. Für prismatischen Brennstoff ist der 
Amöbeneffekt von Bedeutung, da hier mit erheblich höheren Packungsdichten gearbeitet 
wird (siehe Tabelle 2). Beim US-Design enthalten die prismatischen Brennelemente daher 
in der Regel karbidischen Brennstoff (UCO oder UC), um einen hohen O2- bzw. CO-
Partialdruck zu vermeiden. 
7.1.4 Zersetzung der SiC-Schicht durch Spaltproduktkorrosion 
Korrosive Spaltprodukte können aus dem Partikelkern freigesetzt werden, durch die Puffer- 
und IPyC-Schicht diffundieren und die SiC-Schicht angreifen. Insbesondere Palladium ist 
bekannt für seine korrosive Wirkung. Da die Spaltausbeute für Palladium bei der Spaltung 
von Pu-239 etwa zwei Zehnerpotenzen höher ist als bei der Spaltung von U-235, hat 
Palladium eine hohe Bedeutung für LEU Brennstoff, da hier das erbrütete und in situ 
verbrannte Pu-239 bei hohen Abbränden einen nennenswerten Teil der Spaltungen 
ausmacht. 
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7.1.5 Oxidische und Thermische Zersetzung der SiC-Schicht 
Bei Temperaturen unterhalb von 1600 °C und Sauerstoffkontakt bildet sich eine schützende 
Schicht aus SiO2, die eine weitere Korrosion verhindert. Oberhalb von 1600 °C und bei 
niedrigen Sauerstoffpartialdrücken entsteht jedoch gasförmiges SiO, so dass hier eine 
fortschreitende Korrosion zu erwarten ist. Dieser Mechanismus kann zum Ausdünnen und 
im weiteren Verlauf zum Versagen der unter Spannung stehenden SiC-Schicht führen. 
Zwar wurden im Rahmen dieser Arbeit Temperaturen deutlich oberhalb von 1600 °C 
erreicht, jedoch fanden alle Versuche unter reiner Heliumatmosphäre statt, so dass 
oxidische Zersetzung und Ausdünnen der SiC-Schicht bei der Modellierung der Schadens-
mechanismen im Weiteren nicht berücksichtigt werden. In inerter Atmosphäre wird SiC 
oberhalb von 2200 °C thermisch zersetzt. Da dieser hohe Wert in dieser Arbeit nicht 
betrachtet wird, wird die thermische Zersetzung im Weiteren ebenfalls nicht als möglicher 
Schadensmechanismus berücksichtigt. 
7.2 Gasfreisetzung 
Die Freisetzung gasförmiger Spaltprodukte kann durch vier verschiedene Mechanismen 
erfolgen: 
 
1. Plötzliche Freisetzung aus Partikeln bei vollständigem Druckkesselversagen 
2. Freisetzung aus teildefekten Partikeln 
3. Gleichgewichtsfreisetzung aus der Graphitmatrix 
4. Diffusion durch Partikelschichten 
 
Da die Graphitmatrix einen geringen Anteil an effektiver freier Urankontamination auf-
weist, finden dort während der Bestrahlung Spaltungen statt. Das erzeugte Spaltgas 
diffundiert beim Aufheizen aus den Graphitkörnern in die offene Porosität und kann an-
schließend schnell entlang der Korngrenzen entweichen. Dieser Prozess führt zu einer 
stetigen, temperaturabhängigen Gleichgewichtsfreisetzung während des Versuchs. Im Frei-
setzungsdiagramm kann diese als Gerade mit unterschiedlicher Steigung bei unterschied-
licher Temperatur festgestellt werden. Die Freisetzungsrate (R) ergibt sich aus der Steigung 
der Geraden bei linearer Skalierung (siehe Bild 34). 
 
( )tanFRR
t
α
∆
= =
∆
 Gleichung 22 
  
Teilweise lassen sich im Diagramm regelrechte Freisetzungssprünge (∆FR) feststellen. 
Diese können als Folge vollständigen Partikelversagens oder als Folge von Rissbildung in 
den Hüllschichten auftreten. Es ist aber auch denkbar, dass geschlossene Gasporen inner-
halb der Graphitkörner des Matrixgraphits zur Kornoberfläche wandern und anschließend 
ihr Inventar auf einmal in die offene Porosität freisetzen. 
 
Die Freisetzung langlebiger, gasförmiger Spaltprodukte aus Matrixgraphitkörnern während 
der Bestrahlung kann durch das Booth-Modell (Equivalent Sphere Model) beschrieben 
werden. Hierbei wird ein mittlerer Kornradius definiert und angenommen, dass die Gas-
atome zuerst langsam innerhalb des Korns zur offenen Porosität diffundieren und von dort 
aus schnell freigesetzt werden [Nabielek u. Myers 1982], [Booth 1957]. Als mittlerer Korn-
radius kann dabei 6 µm angenommen werden [Verfondern u. a. 1997].  
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Bild 34: Gleichgewichtsfreisetzung und Freisetzungssprünge bei HFR Eu1bis 4 
 
Während der Bestrahlung kann der Freisetzungsanteil näherungsweise mit folgender 
Formel berechnet werden. 
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D’  = Reduzierter Diffusionskoeffizient (D’ = D / r2) 
D   =    Diffusionskoeffizient (m2 / s) 
KU  =  Freie Urankontamination in der Graphitmatrix 
r =     Äquivalenter Kornradius (m) 
t =    Bestrahlungszeit (s) 
 
 
Mit dem temperaturabhängigen Diffusionskoeffizienten nach Arrhenius: 
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D0   =    Frequenzfaktor (m2 / s) 
Q    =    Aktivierungsenergie (J) 
R    =    allgemeine Gaskonstante (8,3144 J / mol K) 
T    =    Temperatur (K) 
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Für die Gasfreisetzung aus einem Defektpartikel kann analog vorgegangen werden. In 
diesem Fall muss der Diffusionskoeffizient für das betrachtete Spaltgas in UO2 eingesetzt 
werden. Außerdem muss anstelle des effektiven Kornradius der mittlere Kernradius (ca. 
250 µm) und anstelle der freien Kontamination in der Matrix das anteilige Inventar des 
Partikels angegeben werden. 
 
Die Freisetzung langlebiger, gasförmiger Spaltprodukte aus Matrixgraphitkörnern während 
der Ausheizversuche kann durch folgende Annäherung beschrieben werden [Nabielek u. a. 
1974]. 
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Für die Freisetzung aus Defektpartikeln kann wieder analog vorgegangen werden. Aus 
intakten Partikeln werden gasförmige Spaltprodukte nicht freigesetzt. 
7.3 Freisetzung fester Spaltprodukte 
Im Gegensatz zu den gasförmigen Spaltprodukten Krypton und Xenon werden die festen 
Spaltprodukte wie Cäsium, Strontium und Silber nicht nur aus der Graphitmatrix und aus 
defekten Partikeln freigesetzt, sondern diffundieren auch durch intakte Hüllschichten. Bei 
den vergleichsweise niedrigen Temperaturen während des Betriebs ist der Prozess in der 
Regel langsam genug, um von fast vollständiger Rückhaltung sprechen zu können (mit 
Ausnahme des Silbers). Bei erhöhten Betriebstemperaturen und bei Störfalltemperaturen 
steigt die Freisetzung jedoch deutlich an. 
 
Für die Freisetzung aufgrund der Urankontamination der Matrix sowie aus Defektpartikeln 
gelten ähnliche Korrelationen wie für gasförmige Spaltprodukte (s.o.). Bei der Freisetzung 
durch intakte Hüllschichten ist die SiC-Schicht die maßgebliche Diffusionsbarriere. Um 
eine Vorstellung von der nötigen Zeit bis zur Freisetzung aus einem einzelnen intakten 
Partikel zu bekommen, kann man die so genannte Durchbruchszeit (tD) angeben: 
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Die Lösung der gekoppelten Diffusionsgleichungen für die Freisetzung von metallischen 
Spaltprodukten aus Coated Particles mit mehreren Schichten und umgebender Graphit-
matrix geschieht üblicherweise numerisch (s. u.).  
 
Nimmt man jedoch vereinfachend an, dass lediglich die SiC-Schicht eine nennenswerte 
Diffusionsbarriere darstellt, kann eine genauere Beschreibung des Stofftransports auch 
durch Ansetzen der Diffusionsgleichung in der intakten SiC-Hüllschicht erfolgen. 
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Hierbei wird der radioaktive Zerfall für langlebige Spaltprodukte vernachlässigt. Die Stoff-
konzentration (Ci) innerhalb der inneren Zone bestehend aus dem UO2-Kern und den von 
der SiC-Schicht umschlossenen PyC-Schichten wird über den Radius als konstant 
angenommen und ergibt sich zu: 
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Der Stofftransport aus der inneren Zone in die SiC-Schicht kann dann durch die folgende 
Gleichung beschrieben werden. 
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Die Lösung der partiellen Differentialgleichung führt schließlich zum kumulierten Frei-
setzungsanteil (FR) nach [Minato u. a. 1995]. 
 
( )
2
2
0
1 exp
m m
m a i
FR
DtT y
r r
∞
=
 
= − − 
 
− 
∑  Gleichung 30 
 
 
ar äußerer Radius der SiC Schicht= −   
 
 
2 2
3
tan , 0
3
m
m m
m
yy y
y
γ
γ
⋅
= >
−
 
 
 
 
a i
i
r r
r
γ −=  
 
 
 
2 2 3
2 2
1 1
1 6 9cos
6 2 2 6
m
mm
m
T
yy
y
γ
γ γγ
γ γ
+
= ⋅
+
+ + +
−
 
 
 
Der Transport fester Spaltprodukte in Matrixgraphit kann im Allgemeinen durch einen 
Trapping-Ansatz beschrieben werden [Verfondern u. a. 1997]. Dabei wird die Matrix in 
zwei örtlich gleiche Zonen unterteilt, die Transportzone und die Fallenzone. Der einfachen 
 101 
 
Diffusion in der Transportzone ist ein ständiger Stoffaustausch zwischen Fallen- und 
Transportzone überlagert. Die Konzentration in der Transportzone wird mit C bezeichnet, 
die Konzentration in der Fallenzone mit m. Die Vorgänge können mit Gleichung 31 und 
Gleichung 32 beschrieben werden. Für Transportvorgänge über lange Zeiträume kann das 
Modell vereinfacht werden und ein effektiver Diffusionskoeffizient nach Gleichung 33 
berechnet werden. 
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7.4 Diffusionsmodell 
Die Freisetzung fester, langlebiger Spaltprodukte aus intakten Partikeln und aus der 
Graphitmatrix aufgrund von Urankontamination wurde mit Hilfe eines eindimensionalen 
Diffusionsmodells in Excel modelliert. Die heterogene Struktur aus Coated Particles und 
Graphitmatrix wurde durch zwei parallele Tabellen abgebildet, die miteinander wechsel-
wirkten. Als Startwert wurden die angenommenen Spaltproduktprofile in den Coated 
Particles und der Graphitmatrix zu Beginn der Simulation eingegeben. Die gesamte 
Simulation von Bestrahlungsbeginn bis zum Ende des Ausheizversuchs wurde in mehreren 
Zeitstufen berechnet. Die berechneten Spaltproduktprofile am Ende einer Zeitstufe dienten 
als Eingabewerte für die nächste Stufe. Insgesamt bestand die Berechnungstabelle aus mehr 
als 3.500.000 Zellen. 
 
In der ersten Tabelle wurde das kugelförmige Brennelement durch 60 ineinander liegende 
Kugelschalen mit einer Dicke von jeweils 0,5 mm modelliert. Diese dienten als Kontroll-
volumina und wurden durch 60 horizontal nebeneinander liegende Zellen abgebildet. Die 
Werte in den Zellen repräsentierten die Spaltproduktkonzentration im Kontrollvolumen. 
Die entstandene Zellenreihe wurde in vertikaler Richtung 48000-mal wiederholt. Jede 
Reihe repräsentierte einen Zeitschritt (∆t). In die Zellen wurden Berechnungsformeln ein-
getragen, die die zeit- und ortsabhängige Spaltproduktkonzentration aus den Werten des 
vorherigen Zeitschritts berechneten. Dazu wurde angenommen, dass sich die jeweilige 
Konzentration Ci,t in einer Schale (j) zu einer Zeit (ti) zusammensetzt aus: 
 
− der Konzentration im Kontrollvolumen zur Zeit ti-1 (Cj,i-1), 
− der aus der benachbarten inneren Schale in das Kontrollvolumen transportierten 
Stoffmenge dividiert durch das Kontrollvolumen (Vj), 
− der aus der benachbarten äußeren Schale in das Kontrollvolumen (Vj) trans-
portierten Stoffmenge dividiert durch das Kontrollvolumen, 
− der aus dem Kontrollvolumen (Vj) in die benachbarten Zonen transportierten Stoff-
menge dividiert durch das Kontrollvolumen, 
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− einem Quellterm in der Brennstoffzone, der die Freisetzung aus den Partikeln in die 
Matrix beschreibt dividiert durch das Kontrollvolumen und 
− einem Quellterm, der den Aufbau von Spaltprodukten in der Matrix durch die freie 
Urankontamination berücksichtigt. 
 
Die Stoffströme (I“) zwischen den Kontrollvolumina j-1 und j wurden nach dem ersten 
Fick´schen Gesetz berechnet. 
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Insgesamt ergibt sich für die Konzentrationsänderung im Kontrollvolumen (i) im Zeitschritt 
(j-1 -> j) folgende Gleichung 1ter Ordnung. 
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Um den lokalen Diskretisierungsfehler zu minimieren wurden die Zeitschritte ausreichend 
klein gewählt. In Bild 35 ist ein Ausschnitt aus der benutzten Berechnungstabelle zu sehen. 
Die Pfeile markieren die berechneten Stoffströme. In der linken Spalte ist der für den 
jeweiligen Zeitschritt berechnete Quellterm aufgeführt. Vereinfachend wurde angenommen, 
dass die Freisetzung aus den Partikeln in die Matrix örtlich unabhängig und die Diffusion in 
der Matrix kugelsymmetrisch ist. Der Quellterm ergibt sich aus der Stoffkonzentration in 
der äußeren Partikelschicht und der mittleren Stoffkonzentration in der Matrix und ist für 
alle Kontrollvolumina gleich. Dies vernachlässigt zwar den Konzentrationsgradienten in 
der Matrix, jedoch ist dieser aufgrund der relativ hohen Diffusionskoeffizienten im 
Vergleich zu den Hüllschichten und insbesondere zur SiC-Schicht ohnehin vergleichsweise 
klein. Im Fall einer äußeren Kontamination der Graphitmatrix, kann der Stoffstrom 
negative Werte annehmen, also in die äußeren Partikelschichten hinein diffundieren. 
 
 
Bild 35: Ausschnitt aus Excel-Berechnungsblatt 
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Die Berechnung der Diffusionsvorgänge im Partikel wurde analog zur Berechnung der 
Diffusion in der Graphitmatrix vorgenommen. Zur Berechnung diente vereinfachend eine 
Tabelle mit 13 Kontrollvolumina. Ein wesentlicher Unterschied war der Aufbau des kugel-
symmetrischen Partikels aus Schichten unterschiedlicher Materialien. Für diese wurden 
jeweils die spezifischen temperaturabhängigen Diffusionskoeffizienten berechnet. Außer-
dem wurde für die Bestrahlungsphase ein Quellterm definiert, der den Spaltproduktaufbau 
während der Bestrahlung berücksichtigte. 
 
 
Für die Berechnung mussten folgende Daten eingegeben werden: 
 
− Temperatur 
− Dauer der Zeitschritte 
− Untersuchtes Spaltprodukt 
− Während einer Zeitstufe produzierte Menge des betrachteten Spaltprodukts (bei 
Bestrahlung) 
− Geometriedaten der Coated Particles 
− Fluenz schneller Neutronen 
− Spaltproduktprofile in Partikeln und Matrix bei Beginn der Zeitstufe  
 
Zur Bestimmung der Diffusionskoeffizienten verschiedener Spaltprodukte in den Partikel-
hüllschichten und in der Graphitmatrix wurden Berechnungsfunktionen nach Materialdaten 
aus der Literatur verwendet [Verfondern u. a. 1997]. Die Diffusionsparameter finden sich in 
Anhang V. 
 
Da die Diffusionskoeffizienten temperaturabhängig sind, musste überprüft werden, ob es 
zulässig ist, eine einheitliche Temperatur über den Brennelement- und Partikelradius 
anzunehmen. Da während der Aufheizexperimente höchstens während der Aufheizphase 
ein geringer Gradient entsteht, konnte dieser Aspekt hier vernachlässigt werden. Während 
der Bestrahlung können allerdings signifikante Temperaturunterschiede zwischen Brenn-
elementzentrum und -rand auftreten. Diese wurden für jedes untersuchte Brennelement in 
Anhang III berechnet. 
 
Für die Berechnung der Freisetzung in die Heliumatmosphäre wurde ein Ansatz analog 
zum FZJ-Programm FRESCO zur Berechnung der Spaltproduktfreisetzung in HTR 
[Krohn 1982] gewählt. Dabei wird davon ausgegangen, dass sich über der Graphitober-
fläche immer ein Gleichgewicht zwischen der Spaltproduktkonzentration in der äußeren 
Graphitschicht (cgr) und in der Gasatmosphäre (cgas) einstellt. Dieses Gleichgewicht stellt 
sich nahezu ohne Zeitverzögerung ein und wird durch folgende Gleichung beschrieben: 
 
gr gasc cα= ⋅  Gleichung 36 
 
Der Faktor α ist ein dimensionsloser, temperaturabhängiger Stofftransportkoeffizient. Im 
Bereich geringer Spaltproduktkonzentrationen kann α durch das Henry´sche Gesetz 
beschrieben werden: 
 
1
exp HH H
BA
T T
α
 
= ⋅ + 
 
 Gleichung 37 
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Bei höheren Konzentrationen wird zur Berechnung der Freisetzung in die Gasphase ein 
Ansatz nach Freundlich gewählt. Sowohl die Koeffizienten für αH als für αF sind in der 
Literatur tabelliert [Verfondern u. a. 1997]: 
 
( ) ( )1 exp lnFF F F F grBA D E cT Tα  = ⋅ + + + ⋅    Gleichung 38 
 
Der Stoffmengenstrom (I) im Excel-Modell ergibt sich nun aus der Gleichgewichts-
konzentration in der Gasatmosphäre multipliziert mit dem Gasvolumenstrom (V). 
 
grcI V
α
= ⋅
& &
 
Gleichung 39 
 
Zur Überprüfung des Modells wurde die Freisetzung aus einer reinen Graphitkugel mit 
einer anfänglich im Zentrum konzentrierten Stoffmenge über hundert Stunden bei 1300 °C 
berechnet und das Ergebnis mit der analytischen Lösung verglichen. Die analytische 
Lösung ergibt sich aus der Diffusionsgleichung mit den Anfangsbedingungen. 
 
2
2
1∂ ∂ ∂ 
= ⋅  ∂ ∂ ∂ 
C CD r
t r rr
 Gleichung 40 
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 
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 
 
 ∞
= ∫  
 
Gleichung 42 
 
In Bild 36 ist das Ergebnis der analytischen Lösung und das Ergebnis der Berechnung mit 
der hier beschriebenen Excel-Tabelle dargestellt. 
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Bild 36: Cs-137 Diffusion durch eine A3-Graphitkugel bei 1300 °C 
 
Die gesamte Berechnungstabelle wurde schließlich anhand der Freisetzungswerte des Aus-
heizexperiments HFR K3/3 auf Plausibilität überprüft [Schenk u. a. 1988], [Verfondern 
u. a. 1997]. Bei HFR K3/3 handelte es sich um ein Brennelement mit LEU-TRISO-
Partikeln, das im Materialtestreaktor HFR in Petten in den Niederlanden bestrahlt wurde 
und anschließend nach Jülich transportiert wurde. Dort wurde es in der KüFA-I bei 1800 °C 
für 100 Stunden ausgeheizt (die Gesamtheizdauer mit Aufheizphasen betrug 187 h). 
 
Tabelle 36: Daten für das Brennelement HFR K3/3 
Identifikationsnummer: HFR K3/3 Abbrand: 10,2 % FIMA 
Typ: GLE-3 Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV): 6 ⋅ 10
25
 m-2 
Bestrahlungsende: September 1983 Bestrahlungstemperatur: 800 °C - 1000 °C 
Bestrahlungszeit: 359 efpd   
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Ausheiztemperatur: 1800 °C Ausheizdauer: 100 h (+ 87 h) 
 
Im ersten Schritt wurde die Spaltproduktverteilung in den Partikeln und der Graphitmatrix 
während der Bestrahlung berechnet. Diese diente als Startwert für die Simulation des 
Ausheizexperiments. In Bild 37 ist das Ergebnis der Berechnung der Freisetzung während 
der Ausheizphase und die gemessene Freisetzung von Cs-137 sowie die Ergebnisse einer 
Vergleichsrechnung mit dem Programm FRESCO [Verfondern u. Nabielek 2008] 
dargestellt. 
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Bild 37: Benchmark des angewendeten Diffusionsmodells bei 1600 °C Versuchstemperatur (HFR K3/3) 
 
7.5 Mechanisches Partikelversagen 
Das mechanische Verhalten der Coated Particles wurde in dieser Arbeit mit dem FEM 
Programm Abaqus berechnet. Dabei wurde weitgehend analog zu [Miller u. Bennet 1991] 
vorgegangen. Zuerst wurde ein zweidimensionales achsensymmetrisches FEM Modell der 
drei Hüllschichten IPyC, SiC und OPyC erstellt. Für die Implementierung der richtungs-
abhängigen Materialeigenschaften wurde ein sphärisches Koordinatensystem definiert. Im 
Gegensatz zu den realen Partikeln, die alle verschieden sind und Unrundheiten und Aus-
buchtungen aufweisen, wurden die Hüllschichten als perfekte Kugelschalen modelliert. Als 
Randbedingung wurde außerdem vereinfachend davon ausgegangen, dass alle Schichten 
fest miteinander verbunden sind und kein Ablösen stattfindet.  
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Für Bestrahlung, Lagerung und Heiztest wurden jeweils eigene Analyseschritte definiert. 
Die Bestrahlung wurde viskoelastisch simuliert. Alle anderen Schritte wurden linear-
elastisch simuliert. Für alle Schichten wurden die unterschiedliche thermische Ausdehnung 
und das linearelastische Verhalten berücksichtigt. Für die PyC-Schichten wurden zusätzlich 
für den Bestrahlungsschritt neutroneninduziertes Kriechen und neutroneninduzierte Dimen-
sionsänderungen modelliert. Der äußere und innere Druck sowie die Temperatur wurden als 
Randbedingungen definiert.  
 
 
 
Bild 38: FEM Modell des Dreischichtsystems IPyC-, SiC- und OPyC-Schicht 
 
7.5.1 Innerer Gasdruck 
Für die Modellierung des inneren Gasdrucks wurde das empirische Modell aus [Verfondern 
u. Nabielek 1990] übernommen. Der innere Gasdruck (pi) ergibt sich nach dem idealen 
Gasgesetz aus dem aus dem Kern freigesetzten Spaltgas (nSG) und dem, aus der UO2-Matrix 
freigesetzten, Sauerstoff (nO). Als freies Volumen (Vf), in dem sich das Gas sammelt und 
sich der Druck aufbaut, wurde dabei die Porosität der Pufferschicht von etwa 50 % 
angenommen. 
 
( )SG O
i
f
n n RT
p
V
+
=  Gleichung 43 
 
Die Menge an freigesetztem Spaltgas ergibt sich aus der anfänglich vorhandenen Menge 
Schwermetall (nSM) dem Abbrand (BU), der effektiven Spaltausbeute für stabile bzw. 
langlebige Spaltgase (Ff ≈ 0,31) und dem freigesetzten Anteil (Fd). 
 
SG SM d fn n BU F F= ⋅ ⋅ ⋅  Gleichung 44 
 
Der freigesetzte Anteil wird berechnet nach: 
 
 2 
1
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( ) ( ) ( )i a i a a a
d
i
f f
F
τ τ τ τ τ τ
τ
+ ⋅ + − ⋅
=  Gleichung 45 
 
Die Parameter τi und τa ergeben sich durch Multiplikation der Bestrahlungszeit (ti), bzw. 
der Versuchszeit (ta), mit dem reduzierten Diffusionskoeffizienten. Die Funktion f(τ) folgt 
wieder aus dem Booth Modell (s.o.). 
 
( ) ( )
2 2
4 4
1
1 exp61
n
nf
n
pi τ
τ
τ pi
∞
=
− −
= − ∑  Gleichung 46 
 
τi = ti · D’ 
 
τa = ta · D’ 
 
D’ =   Reduzierter Diffusionskoeffizient (D’ = D / r2) 
 
Der reduzierte Diffusionskoeffizient für UO2 Partikelkerne kann nach einer empirischen 
Relation [Verfondern u. Nabielek 1990] angenähert werden zu: 
 
81162,3
´ 10 TD
 
 
 
− −
=  
Gleichung 47 
 
Die Menge an freigesetztem Sauerstoff ergibt sich aus dem Abbrand (BU), der anfänglich 
vorhandenen Menge UO2 und einer empirischen Relation für die durchschnittlich pro 
Spaltung freigesetzte Anzahl an Sauerstoffatomen (OPF) (siehe Gleichung 48 und 
Gleichung 49). Bei Bestrahlungs- bzw. Störfalltemperaturen wird der freigesetzte Sauer-
stoff in der Pufferschicht fast ausschließlich als CO vorliegen.  
 
Bestrahlung: 
( ) ( )8500log 10,08 2 log i
i
OPF t
T
= − − + ⋅  Gleichung 48 
 
Störfall: 
( ) ( )8500 10000 10000log 10,08 2 log 0,404
75ii i
OPF t
T T T
 
= − − + ⋅ − ⋅ − 
+ 
 Gleichung 49 
 
Die obere Grenze für die Anzahl freigesetzter Sauerstoffatome pro Spaltung wird mit 0,625 
angegeben [Verfondern u. Nabielek 1990]. 
 
7.5.2 Materialdaten für die FEM-Modellierung 
Für die FEM-Modellierung des Druckkesselverbunds aus IPyC-, SiC- und OPyC-Schicht 
wurden folgende Materialdaten benutzt. In Klammern sind die Parameter angegeben, von 
denen die jeweilige Eigenschaft abhängig ist. 
 
− E-Modul (Temperatur, Dichte, Fluenz schneller Neutronen, mittlere Korngröße) 
− Querkontraktionszahl 
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− Temperaturausdehnungskoeffizient 
− Neutroneninduzierte Dimensionsänderung des PyC (Temperatur, Dichte, Fluenz 
schneller Neutronen) 
− Neutroneninduziertes Kriechen (Temperatur, Dichte, Fluenz schneller Neutronen, 
Spannung) 
 
Der E-Modul der PyC-Schichten ist eine Funktion der Temperatur, der Dichte, der 
mittleren Korngröße und des schnellen Neutronenflusses. In [Pelletier 2003] findet sich 
eine umfangreiche Zusammenstellung an Materialdaten für pyrolitischen Kohlenstoff und 
Siliziumkarbid in Coated Particle Hüllschichten nach Literatur von FZJ, BNFL und CEGA. 
Für den E-Modul des PyC wurde hier vereinfachend der Jülicher Wert (FZJ) von konstant 
29000 MPa gewählt. 
 
 
Bild 39: E-Modul von PyC nach FZJ und BNFL [Pelletier 2003] 
 
 
 
Bild 40: E-Modul von PyC nach CEGA [Pelletier 2003] 
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Der E-Modul des SiC ist, nach Daten des FZJ, im Bereich von 200 °C bis 1600 °C eine 
Funktion der Temperatur (siehe Gleichung 50).  
 
( )7 2 4298 2,12 10 2,52 10 0,9252KE E T T− −= ⋅ − ⋅ ⋅ + ⋅ ⋅ +  Gleichung 50 
298 386.000KE MPa=   
  
Die Querkontraktionszahl wurde für den pyrolitischen Kohlenstoff zu 0,33 angenommen. 
Für die Berechnung der SiC-Schicht wurde eine Querkontraktionszahl von 0,13 verwendet 
[Pelletier 2003]. 
 
Die Temperaturausdehnungskoeffizienten von PyC und SiC sind unterschiedlich und 
führen zu thermischen Spannungen bei Temperaturänderungen. Im Rahmen dieser Arbeit 
wurden folgende Werte angenommen: 
 
αPyC = 3,5 · 10-6 K-1  (FZJ) 
 
αSiC = 5 · 10-6 K-1  (FZJ) 
 
Während der Bestrahlung unterliegen die PyC-Schichten einer neutroneninduzierten 
Dimensionsänderung. Am Anfang ziehen sie sich zusammen und erzeugen dadurch eine 
Vorspannung im SiC. Ab einer Fluenz schneller Neutronen von etwa 2·1025 m-2 beginnt der 
PyC dann sich in radialer Richtung auszudehnen, während er in tangentialer Richtung 
weiter schrumpft. Die Dimensionsänderung ist unterschiedlich in radialer und in 
tangentialer Richtung und abhängig von dem Bacon-Anisotropiefaktor (BAF), der ein Maß 
für die Ausrichtung des Kohlenstoffs in einer bevorzugten Richtung ist. Weitere Parameter 
sind die Temperatur (T), die Dichte (ρ) und der schnelle Neutronenfluss (Φs). 
 
( ), , , sf T BACε ρ φ=&  Gleichung 51 
 
Laut CEGA-Daten [Pelletier 2003] kann die Dimensionsänderung in radialer und 
tangentialer Richtung als Funktion der Fluenz schneller Neutronen (E > 0,18 MeV) ausge-
drückt werden durch: 
 
1 22r sCR CRε φ= + ⋅ ⋅&  Gleichung 52 
 
1 22t sCT CTε φ= + ⋅ ⋅&  Gleichung 53 
 
Wobei die Koeffizienten CR1, CR2, CT1 und CT2 wiederum Funktionen des Anisotropie-
faktors und der Temperatur sind. Die Umsetzung im FEM Modell erfolgte durch 
Tabellierung der Dehnungsraten, die vorher anhand der Bestrahlungs- und Materialdaten 
per Hand berechnet wurden. Als Parameter wurde im FEM Modell die Fluenz schneller 
Neutronen als Feld definiert. Die Dehnungsrate kann in Abaqus als Funktion der Zeit 
eingegeben werden. Da die Dehnungsrate im CEGA Modell eine Funktion der Fluenz ist, 
musste vorher eine Konvertierung durchgeführt werden (siehe Gleichung 54). 
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,s irr
s irr
d d
dt d t
φε ε
φ= ⋅  Gleichung 54 
 
Durch das Zusammenziehen entsteht in den PyC-Schichten eine Zugspannung, die durch 
das neutroneninduzierte Kriechen zum Teil wieder abgebaut wird. Das Kriechverhalten der 
PyC-Schichten ist abhängig von der Dichte, der Temperatur und der schnellen Neutronen-
fluenz. 
 
 
 
( )( )1 1 1 2 3 dK dt
φ
ε σ ν σ σ= ⋅ − ⋅ + ⋅&  Gleichung 55 
 
 
K = Kriechkonstante (MPa 1025 m-2) -1  
σi = Spannung in i-Richtung (MPa)  
νi = Querkontraktionszahl  
Φ = Fluenz schneller Neutronen (1025 m-2)  
 
Die Kriechrate kann in Abaqus nicht ohne weiteres als Funktion der Neutronenfluenz 
angegeben werden. Daher musste die Kriechkonstante ebenfalls konvertiert werden (siehe 
Gleichung 57). Sowohl die Konvertierung der Dehnungsraten als auch die Konvertierung 
der Kriechkonstante erfolgten unter der vereinfachenden Annahme, dass der schnelle 
Neutronenfluss während der Bestrahlung nahezu konstant war. 
  
( )( )1, 1 1 2 3A AKε σ ν σ σ= ⋅ − ⋅ +&  Gleichung 56 
KA = Kriechkonstante für die Eingabe in Abaqus (MPa-1)   
 
,s irr
A
irr
K K
t
φ
= ⋅  Gleichung 57 
 
7.5.3 Simulation des Spannungsverlaufs und Versagensstatistik 
In Bild 41 ist beispielhaft der berechnete Verlauf der Tangentialspannungen in den Hüll-
schichten von HFR K6/3 während der Bestrahlung dargestellt. Man kann sehen, dass sich 
die pyrolitischen Kohlenstoffschichten anfänglich zusammenziehen und daher unter Zug-
spannung stehen, während das SiC komprimiert wird. Erst ab einer Bestrahlungsdauer von 
ca. 107 Sekunden (115 Tagen) kann eine Umkehr des Trends beobachtet werden. Die IPyC- 
und OPyC-Schicht dehnen sich wieder aus und werden entlastet. Gleichzeitig erhöht sich 
der innere Gasdruck und trägt zum Abbau der Druckspannung im SiC bei. 
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Bild 41: HFR K6/3 – Tangentialspannungsverlauf während der Bestrahlung 
 
Aus der obigen Abbildung wird ersichtlich, dass ein Versagen während der Bestrahlung 
zuerst im pyrolitischen Kohlenstoff und nicht in der SiC-Schicht zu erwarten ist. Da ein 
Bruch der PyC-Schichten Auswirkungen auf den Spannungsverlauf in der SiC-Schicht hat, 
wurden für jeden Fall zwei Szenarien simuliert. Zuerst wurde die Spannungshistorie in den 
Hüllschichten für den Fall berechnet, dass alle Schichten intakt blieben. Diese Historie war 
anschließend Grundlage für die Berechnung der Versagenswahrscheinlichkeit der SiC-
Schicht und der PyC-Schichten. Im Anschluss wurde die Spannungshistorie in der SiC-
Schicht für den Fall simuliert, dass die IPyC-Schicht (konservativer Fall) vorher versagt 
hatte. Die daraus errechnete Wahrscheinlichkeit für SiC-Versagen multipliziert mit der 
Wahrscheinlichkeit für PyC-Versagen aus dem ersten Schritt ergab dann zusammen mit der 
Wahrscheinlichkeit für SiC-Versagen aus dem ersten Schritt die Gesamtwahrscheinlichkeit 
für ein Versagen der SiC-Schicht (siehe Gleichung 61). 
 
 
( ) ( ) ( ),1
,1
0
1 exp ln 2 SiCSiC
m
t
P t
σ
σ
   
= − − ⋅    
 Gleichung 58 
  
( ) ( ) ( ),1
,1
0,
1 exp ln 2
PyC
PyC
PyC
PyC
m
t
P t
σ
σ
   
= − − ⋅      
 Gleichung 59 
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( ) ( ) ( ),2
,2
0
1 exp ln 2 SiCSiC
m
t
P t
σ
σ
   
= − − ⋅    
 Gleichung 60 
 
 
( ) ( ) ( ) ( )
,1 ,1 ,2SiC SiC PyC SiCP t P t P t P t= + ⋅  Gleichung 61 
 
Weibull-Parameter und mittlere Zugfestigkeit von SiC und PyC wurden [Pelletier 2003] 
entnommen. Für den pyrolitischen Kohlenstoff ergeben sich nach Daten von BNFL 
folgende Werte. 
 
0,     190 MPa
     7
PyC
PyCm
σ =
=
 
 
Für SiC sind sowohl die mittlere Zugfestigkeit, als auch der Weibull-Parameter (m) eine 
Funktion der Temperatur (T) und der schnellen Fluenz (Φs) [Allelein 1983]. Für die 
Zugfestigkeit gilt ein Minimalwert von 196 MPa, für den Weibull-Parameter (m) gilt ein 
Minimalwert von 2 [Verfondern und Nabielek 1990]. 
 
0 00
,0
1
1,67
s
s
φ
σ σ φ
 
= ⋅ −  
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 Gleichung 62 
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,0 10 Tsφ
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=  
Gleichung 63 
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s
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φ
φ
 
= ⋅ −  
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 Gleichung 64 
 
 
6500,394
,
10 Ts mφ
+
=  
Gleichung 65 
 
 
0 8,02m =   
 
Die Temperatur (T) muss in Kelvin eingegeben werden. Der Faktor 1,67 im Nenner von 
Gleichung 62 und Gleichung 64 wurde zur Konvertierung der schnellen Neutronenfluenz 
von EDN zu >0,1 MeV eingesetzt. Die angenommene mittlere Zugfestigkeit von 834 MPa 
und der Weibull-Parameter bei Bestrahlungsbeginn sind der Literatur entnommen 
[Verfondern u. Nabielek 1990]. 
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7.6 AVR 74/18 
7.6.1 Mechanisches Partikelversagen 
Tabelle 37: Eingabedaten für AVR 74/18 
Abbrand: 4.8 % FIMA 00σ  unbestrahlt: 834 MPa 
Fluenz schneller 
Neutronen (> 0,1 MeV): 0,8 ⋅ 10
25
 m-2 00σ  bestrahlt: 806 MPa 
Bestrahlungstemperatur: ~ 820 °C 0m  unbestrahlt: 8,02 
Bestrahlungszeit: 480 efpd 0m  bestrahlt: 7,63 
 
Die Simulation des mechanischen Versagensverhaltens der Coated Particles in AVR 74/18 
wurde entsprechend der angenommen Bestrahlungsgeschichte in zwei Schritten mit jeweils 
fallenden Temperaturen durchgeführt (siehe Bild 42). Die Berechnung ergab eine geringe 
Wahrscheinlichkeit für das Versagen einer PyC-Schicht von etwa 4·10-3 aber eine Wahr-
scheinlichkeit von null für ein Versagen der SiC-Schicht, da in dieser nur Druck-
spannungen in Tangentialrichtung auftraten. Zwar traten in Radialrichtung niedrige Zug-
spannungen auf (~ 15 MPa), jedoch wurden diese im Rahmen des angewandten Modells 
vernachlässigt. Damit war die Wahrscheinlichkeit für ein Gesamtversagen des Partikels 
ebenfalls null. 
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Bild 42: AVR 74/18 – berechnete Wahrscheinlichkeit für Versagen einer PyC-Schicht während der 
Bestrahlung 
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Während des Ausheizversuchs ergab sich ebenfalls keine nennenswerte Versagenswahr-
scheinlichkeit für die SiC-Schicht. Dies stimmt mit der Messung der Kr-85-Freisetzung 
während des Versuchs überein, die keine Hinweise auf Partikelversagen lieferte. In Bild 43 
sind der Temperaturverlauf, die Kr-85-Freisetzung sowie die berechneten Versagenswahr-
scheinlichkeiten der PyC-Schichten, der SiC-Schicht bei bereits versagter PyC-Schicht und 
der SiC-Schicht insgesamt dargestellt. Versagenskriterium ist das Versagen der SiC-
Schicht. 
 
0 50 100 150 200 250
1E-16
1E-14
1E-12
1E-10
1E-8
1E-6
1E-4
0.01
0
400
800
1200
1600
2000
 PyC-Schicht
 SiC-Schicht bei bereits versagter PyC-Schicht
 Gesamtversagenswahrscheinlichkeit  gemessene Kr-85 Freisetzung
 
Ve
rs
a
ge
n
sw
ah
rs
ch
ei
n
lic
hk
e
it
Zeit (h)
 
Te
m
pe
ra
tu
r 
(°C
)
 Temperatur (°C)
 
Bild 43: AVR 74/18 – Partikelversagenswahrscheinlichkeit und gemessene Kr-85-Freisetzung 
 
7.6.2 Spaltproduktfreisetzung (Cs-137) durch Diffusion 
Die Simulation der Cs-137-Freisetzung ergab eine Abweichung zu den gemessenen Werten 
von einer Zehnerpotenz im ersten Heizschritt und sogar vier Zehnerpotenzen für die zweite 
Heizphase bei 1700 °C. Neben diesen geringen Freisetzungen aufgrund von Diffusion 
durch die Hüllschichten, konnte im Versuch auch keine Freisetzung aufgrund von ver-
stärkter Matrixkontamination aus dem AVR festgestellt werden.  
 
Eine Annäherung des Simulationsergebnisses an die gemessenen Freisetzungsanteile 
konnte erreicht werden, indem der Diffusionskoeffizient für Cäsium in der SiC-Schicht um 
den Faktor 20 reduziert wurde, also eine wesentlich stärkere Rückhaltefähigkeit von SiC für 
Cäsium angenommen wurde als bisher. Eine weitere Möglichkeit zur Erklärung der 
geringen Cs-137-Freisetzung, die hier nicht überprüft wurde, wäre eine erhöhte Speicher-
fähigkeit der Graphitmatrix. Allerdings könnte auch dies den Effekt nicht vollständig 
erklären. 
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Eine zufrieden stellende Übereinstimmung der Simulation mit den Versuchsergebnissen 
konnte mit dem angewendeten Modell nicht erzielt werden. Offenbar sind die verwendeten 
Materialdaten (Diffusionskoeffizienten) mit großen Unsicherheiten behaftet. 
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Bild 44: Ausheizversuch AVR 74/18 – berechnete und gemessene Cs-137-Freisetzung 
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7.7 HFR K6/2 
7.7.1 Mechanisches Partikelversagen 
Tabelle 38: Eingabedaten HFR K6/2 
Abbrand: 9.3 % FIMA 00σ  unbestrahlt: 834 MPa 
Fluenz schneller 
Neutronen (> 0,1 MeV): 4,6 ⋅ 10
25
 m-2 00σ  bestrahlt: 650 MPa 
Bestrahlungstemperatur: ~ 940 °C 0m  unbestrahlt: 8,02 
Bestrahlungszeit: 249 efpd 0m  bestrahlt: 5,42 
 
Die Ergebnisse der Simulation des mechanischen Partikelversagens während der 
Bestrahlung von HFR K6/2 sind in Bild 45 dargestellt. Man kann sehen, dass die Ver-
sagenswahrscheinlichkeit des PyC zuerst schnell ansteigt und ab etwa 50 Tagen 
Bestrahlungszeit konstant auf etwa 6·10-4 bleibt. Dies entspricht dem berechneten 
Spannungsverlauf. In Bild 41 ist der Spannungsverlauf von HFR K6/3 dargestellt, der dem 
Verlauf von HFR K6/2 ähnlich ist.  
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Bild 45: HFR K6/2 – berechnete Wahrscheinlichkeit für Versagen einer PyC-Schicht während der 
Bestrahlung 
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Die berechnete Gesamtwahrscheinlichkeit für SiC-Versagen und damit für Partikelversagen 
ist vernachlässigbar klein. Dies wird ebenfalls aus dem Spannungsverlauf verständlich, da 
die sich zusammenziehenden PyC-Schichten eine tangentiale Druckspannung in der SiC-
Schicht induzieren, die dem sich aufbauenden Gasdruck im Partikelinneren entgegenwirkt. 
Es ist daher davon auszugehen, dass bei Bestrahlungsende kein bestrahlungsbedingter 
Defektpartikel vorlag. Dies stimmt mit den Berichten zum Bestrahlungsexperiment HFR 
K6 überein [Nabielek u. a. 1993]. 
 
Während des Ausheizversuchs blieb die berechnete Versagenswahrscheinlichkeit der PyC-
Schichten weitgehend unverändert. Durch den ansteigenden Gasdruck im Partikel erhöhte 
sich jedoch die Spannung (siehe Bild 46) und damit die Versagenswahrscheinlichkeit der 
SiC-Schicht. Im ersten Heizschritt bei 1600 °C kann man einen stetigen Anstieg 
beobachten, der hauptsächlich auf die Freisetzung von Spaltgas und Sauerstoff aus dem 
Partikelkern und die Gasausdehnung durch die Temperaturerhöhung zurückzuführen ist. In 
der zweiten Heizphase setzt sich dieser Trend fort bis die Tangentialspannungen in der SiC-
Schicht etwa 150 MPa erreicht. Aus dem Spannungsdiagramm wird deutlich, dass die SiC-
Schicht beinahe die gesamte mechanische Last aufnimmt und die Spannungen in den PyC-
Schichten vergleichsweise gering bleiben. 
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Bild 46: HFR K6/3 – berechneter Tangentialspannungsverlauf während des Ausheiztests 
 
In Bild 47 ist schließlich die berechnete Versagenswahrscheinlichkeit von HFR K6/2 
während des Ausheizversuchs dargestellt. Sie erreicht einen Wert von etwa 2·10-4 und ist 
damit etwa eine Zehnerpotenz höher als die gemessene Kr-85-Freisetzung. Diese erreichte 
lediglich einen Wert von 1·10-5 FR. Die Gesamtwahrscheinlichkeit für Partikelversagen 
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wird hier offenbar von der Versagenswahrscheinlichkeit der SiC-Schicht ohne defekte PyC-
Schicht dominiert. Zwar wäre die Versagenswahrscheinlichkeit bei bereits versagter PyC-
Schicht deutlich höher, durch die geringe Wahrscheinlichkeit für PyC-Versagen bei den 
hier vorliegenden Bedingungen, spielt sie praktisch keine Rolle.  
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Bild 47: HFR K6/2 – Partikelversagenswahrscheinlichkeit und gemessene Kr-85-Freisetzung 
 
Die zuerst praktisch nicht vorhandene und dann plötzlich ansteigende Kr-85-Freisetzung 
aus einzelnen Partikeln bei etwa 200 Stunden Versuchszeit kann mit dem hier angewandten 
Modell nur schwer vorhergesagt werden. 
7.7.2 Spaltproduktfreisetzung durch Diffusion 
Die Entstehung und Diffusion von Cäsium während der Bestrahlung von HFR K6/2 führte 
in der Berechnung zu typischen Cäsiumprofilen in der Graphitmatrix und den Coated 
Particles, die in Bild 48 bzw. Bild 49 dargestellt sind.  
 
Es ist deutlich zu erkennen, dass die SiC-Schicht die eigentliche Barriere für die Cäsium-
freisetzung darstellt und das die Spaltproduktkonzentration in der Matrix vernachlässigbar 
klein gegenüber der Konzentration im Partikel ist. Des Weiteren lässt sich feststellen, dass 
in der Simulation große Teile des Cäsiuminventars in die Pufferschicht freigesetzt wurden. 
Diese Ergebnisse stimmen weitgehend mit Mikrosondenmessungen aus der Vergangenheit 
überein [Schenk u. a. 1988]. 
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Bild 48: HFR K6/2 – berechnete Cs-137-Verteilung in der Graphitmatrix bei Bestrahlungsende 
 
Die Berechnung der Freisetzung während des Ausheizversuchs überschätzte, wie schon bei 
AVR 74/18, die gemessene Freisetzung um mehrere Größenordnungen (siehe Bild 50). 
Durch Reduzierung des Diffusionskoeffizienten konnte auch hier das Ergebnis angenähert 
werden. 
 
Anscheinend wiesen die Partikel und Hüllschichten, die für die Proof-Brennelemente 
hergestellt worden waren, eine im Vergleich zu den vorherigen Chargen deutscher 
Produktion nochmals verbesserte Rückhaltefähigkeit bei Störfalltemperaturen auf. 
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Bild 49: HFR K6/2 – berechnete Cs-137-Verteilung in einem Coated Particle bei Bestrahlungsende 
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Bild 50: Ausheizversuch HFR K6/2 – berechnete und gemessene Cs-137-Freisetzung 
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7.8 HFR K6/3 
7.8.1 Mechanisches Partikelversagen 
Tabelle 39: Eingabedaten für HFR K6/3 
Abbrand: 9.7 % FIMA 00σ  unbestrahlt: 834 MPa 
Fluenz schneller 
Neutronen 
(>0,1MeV): 
4,8 ⋅ 1025 m-2 00σ  bestrahlt: 642 MPa 
Bestrahlungstemperatur: ~ 940 °C 0m  unbestrahlt: 8,02 
Bestrahlungszeit: 634 efpd 0m  bestrahlt: 5,31 
 
Da HFR K6/3 und HFR K6/2 in einer gemeinsamen Probenkapsel bestrahlt wurden, liegen 
die Ergebnisse der Simulationen des mechanischen Partikelversagens während der 
Bestrahlung naturgemäß nahe beieinander. Die Versagenswahrscheinlichkeit des PyC steigt 
zuerst schnell an und verbleibt ab etwa 50 Tagen Bestrahlungszeit konstant auf etwa 6·10-4.  
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Bild 51: HFR K6/3 – berechnete Wahrscheinlichkeit für Versagen einer PyC-Schicht während der 
Bestrahlung 
 
Die berechnete Gesamtwahrscheinlichkeit für SiC-Versagen und damit für Partikelversagen 
ist während der Bestrahlung vernachlässigbar klein. Dies wird, wie bei HFR K6/2, leicht 
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aus dem Spannungsverlauf verständlich, aus dem ersichtlich wird, dass die sich zusammen-
ziehenden PyC-Schichten tangentiale Druckspannungen in der SiC-Schicht induzieren, die 
den Gasdruck im Partikel kompensieren. Es ist also davon auszugehen, dass mit hoher 
Wahrscheinlichkeit bei Bestrahlungsende kein Defektpartikel vorlag. 
 
In Bild 52 ist die Versagenswahrscheinlichkeit für HFR K6/3 während des Ausheizver-
suchs dargestellt. Wie bei HFR K6/2 steigt die Versagensquote während der 1600 °C Heiz-
phase linear mit steigender Gasfreisetzung aus dem UO2-Kern an und erhöht sich dann 
stufenweise während der folgenden Heizphasen bei höheren Temperaturen. Der berechnete 
Anteil versagter Partikel beläuft sich am Ende des Heizversuchs auf etwa 4·10-4 und liegt 
damit ungefähr im Bereich der gemessenen Kr-85-Freisetzung.  
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Bild 52: K6/3 – berechnete Partikelversagenswahrscheinlichkeit und gemessene Kr-85-Freisetzung 
 
Aufgrund der Abkühlphasen und den damit verbundenen extremen Temperaturänderungen 
zwischen den Versuchsphasen, traten starke tangentiale Zug- und Druckwechsel-
belastungen in der SiC-Schicht auf. Diese führten in dem hier angewandten Versagens-
modell, das nur die maximalen Hauptspannungen betrachtet, nicht zu einer erhöhten Ver-
sagensrate. Im Rahmen einer detaillierteren Betrachtung müssten sicherlich zusätzlich 
Prozesse berücksichtigt werden, die durch die thermische Zyklierung ausgelöst werden. 
Auffällig wird die Diskrepanz zwischen Modell und Experiment am Anfang der letzten 
Heizphase bei 1800 °C. Hier konnte im Experiment eine schnell ansteigende Kr-85-Frei-
setzung beobachtet werden, die das Modell so nicht vorhersagt. Eine Parallele zu HFR 
K6/2 ist, dass wiederum bei Erreichen einer Schwellenlast ein erhöhtes Versagen auftritt. 
 124 
 
7.8.2 Spaltproduktfreisetzung durch Diffusion 
Die Freisetzung fester Spaltprodukte konnte nur für Cs-137 nachgewiesen werden und 
wurde daher auch nur für Cäsium nachgerechnet. Wie bereits bei den vorherigen Versuchen 
festgestellt wurde, ergab die Simulation wesentlich höhere Freisetzungswerte als tatsächlich 
gemessen wurden. Insbesondere während der ersten hundert Stunden bei 1600 °C und den 
darauf folgenden hundert Stunden bei 1700 °C übersteigt die Rechnung die Messung um 
drei bis vier Zehnerpotenzen. Während der letzten zwei Heizphasen bei 1800 °C ergibt die 
Simulation eine Freisetzung von nahezu 50 %. Eine Reduktion des Vorfaktors des 
Diffusionskoeffizienten von Cäsium um den Faktor 20, wie in den vorherigen 
Berechnungen praktiziert, führte wiederum zu einer deutlichen Annäherung von Messung 
und Simulation in den letzten Heizphasen. Die Freisetzung bei 1600 °C und 1700 °C war 
derart niedrig, dass sie nur schwer mit dem hier angewendeten Modell erklärt werden kann. 
In Bild 53 sind die Ergebnisse der Rechnungen sowie die Messwerte und die Ergebnisse 
einer mit dem Programm FRESCO durchgeführten Rechnung [Verfondern u. Nabielek 
2008] dargestellt. 
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Bild 53: Ausheizversuch HFR K6/3 – berechnete und gemessene Cs-137-Freisetzung  
 
In Bild 54 sind die mit Standardparametern und die mit reduziertem SiC-Diffusions-
koeffizienten berechneten quantitativen Cäsiumprofile in einem Coated Particle von HFR 
K6/3 aufgetragen. Zum Vergleich ist der mittels EDX (Siehe Kapitel 6.4.4) gemessene 
qualitative Konzentrationsverlauf dargestellt.  
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In allen drei Fällen ist zu erkennen, dass die SiC-Schicht die eigentliche Barriereschicht 
darstellt und dass das im Partikel verbliebene Inventar dahinter zurückgehalten wurde. Im 
Umkehrschluss bedeutet dies, dass der größte Teil der Cäsiumatome, die die SiC-Schicht 
überwinden konnten, auch freigesetzt wurde. Die 50 % Freisetzung der Berechnung mit 
Standardkoeffizienten spiegelt sich in dem mit Standardkoeffizienten berechneten 
verbleibenden Inventar innerhalb der SiC-Schicht wieder, dass ungefähr die restlichen 50 % 
ausmacht. 
 
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
 Cs-137 gemessen (relative Einheiten)
 berechnetes Profil 
 berechnetes Profil mit reduziertem SiC-Diffusionskoeffizienten
Radius (mm)
re
la
tiv
e
 
Ak
tiv
itä
ts
ko
n
ze
n
tra
tio
n
0.0
5.0x106
1.0x107
1.5x107
2.0x107
2.5x107
Aktivitätsko
n
ze
ntratio
n
 (Bq
 /
 m
m
³)
 
Bild 54: K6/3 – berechnete und gemessene Cs-137-Verteilung im Coated Particle bei Versuchende 
 
7.9 HFR Eu1bis Bestrahlung 
Die Berechnung der diffusiven Freisetzung fester Spaltprodukte während der Bestrahlung 
wurde als Grundlage für die Berechnung der Heizversuche für alle HFR Eu1bis Brenn-
elemente durchgeführt. 
 
Da bei HFR Eu1bis neben der Cs-137-Freisetzung auch Cs-134 und vor allem Frei-
setzungen des kurzlebigen Isotops Ag-110m gemessen werden konnten, wurde hierfür 
ebenfalls eine Berechnung durchgeführt. Diese ergab, wie in Bild 55 dargestellt ist, schon 
in der Bestrahlungsphase eine signifikante Freisetzung im Bereich von 2·10-3. Maßgeblich 
hierfür waren offenbar die hohe Bestrahlungstemperatur von 1250 °C und die bekannte, 
hohe Volatilität von Silber. 
 
SiC-Schicht 
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Bild 55: HFR Eu1bis – berechnete Ag-110m-Freisetzung während der Bestrahlung 
 
In Bild 56 und Bild 57 sind die Freisetzung von Cäsium bzw. das errechnete Cs-137-Profil 
in der Graphitmatrix am Ende der Bestrahlung dargestellt. Die berechnete Freisetzung von 
Cs-137 und Cs-134 durch Diffusion aus intakten Partikeln bewegte sich im Bereich von 
3·10-6 FR und damit im Bereich der Matrixkontamination. Etwaige höhere Freisetzungen 
während der Bestrahlung, für die Hinweise während der Ausheizversuche gefunden 
wurden, müssten demzufolge von einzelnen Defektpartikeln stammen oder ihre Ursache in 
einer deutlich höheren Bestrahlungstemperatur haben.  
 
Offenbar führte die im Vergleich zu HFR K6 höhere Bestrahlungstemperatur zu einer 
deutlich höheren Freisetzung von Cäsium in die Graphitmatrix. Die berechnete Konzen-
tration in der Matrix von HFR Eu1bis 1 bei Bestrahlungsende betrug etwa das Zehnfache 
des für HFR K6/2 berechneten Wertes (siehe Bild 48 und Bild 57 ). 
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Bild 56: HFR Eu1bis – berechnete Cäsiumfreisetzung während der Bestrahlung 
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Bild 57: HFR Eu1bis – berechnete Cs-137-Verteilung in der Graphitmatrix bei Bestrahlungsende 
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7.10 HFR Eu1bis1 
7.10.1 Mechanisches Partikelversagen 
Tabelle 40: Eingabedaten für HFR Eu1bis 1 
Abbrand: 9.34 % FIMA 00σ  unbestrahlt: 834 MPa 
Fluenz schneller 
Neutronen (> 0,1 MeV): 3,02 ⋅ 10
25
 m-2 00σ  bestrahlt: 679 MPa 
Bestrahlungstemperatur: ~ 1250 °C 0m  unbestrahlt: 8,02 
Bestrahlungszeit: 249 efpd 0m  bestrahlt: 5,83 
 
Die Modellierung des mechanischen Partikelversagens von HFR Eu1bis 1 während der 
Bestrahlung ergab eine äußerst geringe Versagenswahrscheinlichkeit von etwa 1·10-9. Diese 
folgte hauptsächlich aus der Wahrscheinlichkeit für Versagen der SiC-Schicht bei bereits 
versagter PyC-Schicht. Die Wahrscheinlichkeit für ein Versagen der PyC-Schicht steigt im 
Diagramm anfänglich schnell an und bleibt dann bei 4·10-4.  
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Bild 58: HFR Eu1bis1 – berechnete Wahrscheinlichkeit für Partikelbruch während der Bestrahlung 
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In Bild 67 ist der Tangentialspannungsverlauf von HFR Eu1bis 4 während der Bestrahlung 
dargestellt, der vergleichbar mit den Spannungsverläufen der restlichen, im Rahmen von 
HFR Eu1bis bestrahlten, Brennelemente ist. Aufgrund der erhöhten Temperatur und der 
beschleunigten Bestrahlung erreichen die Spannungswerte relativ schnell den Umkehr-
punkt, ab dem die PyC-Schichten sich nicht mehr zusammenziehen sondern anfangen sich 
auszudehnen. Die maximale Zugspannung in den PyC-Schichten tritt daher bei etwa 7·106 
Sekunden oder 81 Tagen auf. Die anschließende Ausdehnung führt schließlich, zusammen 
mit dem sich aufbauenden Gasdruck im Inneren, zu einer tangentialen Zugspannung von 
etwa 25 MPa in der SiC-Schicht. Diese ist jedoch zu niedrig, um eine nennenswerte 
Versagensquote zu verursachen.  
 
Bei bereits versagter IPyC-Schicht tritt hingegen bereits frühzeitig eine Zugspannung in der 
SiC-Schicht auf (siehe Bild 59), die schließlich etwa 80 MPa erreicht. Die daraus resul-
tierende Versagenswahrscheinlichkeit ergibt etwa 2·10-6. 
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Bild 59: HFR Eu1bis 1 – berechneter Tangentialspannungsverlauf während der Bestrahlung bei bereits 
versagter IPyC-Schicht 
 
Die berechnete Versagenswahrscheinlichkeit während der Ausheizung von HFR Eu1bis 1 
zeigte in der ersten Heizphase bei 1250 °C (Bestrahlungstemperatur) erwartungsgemäß 
keine Veränderung gegenüber der Bestrahlung. In der Simulation der darauf folgenden 
Heizphasen bei 1600 °C und 1700 °C stieg die Gesamtwahrscheinlichkeit für Partikelver-
sagen auf etwa 2·10-6 an. Sie lag damit etwa eine Zehnerpotenz unterhalb der gemessenen 
Kr-85-Freisetzung. Sowohl Berechnung als auch die gemessene Kr-85-Freisetzung ergeben 
damit kein Partikelversagen bei HFR Eu1bis 1, da beide Werte deutlich unter 10-4 liegen. 
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Bild 60: HFR Eu1bis1 – Partikelversagenswahrscheinlichkeit und gemessene Kr-85-Freisetzung 
 
7.10.2 Spaltproduktfreisetzung durch Diffusion 
Die Berechnung der Cäsiumfreisetzung während des Ausheizversuchs HFR Eu1bis 1 
zeigte, dass während der ersten Heizphase im Experiment unerwartet viel Cäsium frei-
gesetzt wurde. Während die erste Rechnung einen Erwartungswert von etwa 1·10-6 FR 
ergab, wurde im Experiment ein Anteil von 7,2·10-5 FR (Cs-137) gemessen. Die hohe 
Bestrahlungstemperatur und die dadurch bedingt höhere Konzentration von Cäsium in der 
Graphitmatrix war bereits in der Simulation berücksichtigt worden.  
 
Eine mögliche Erklärung für die hohe Freisetzung bei 1250 °C ist, dass unter Umständen 
eine deutlich höhere anfängliche Kontamination der Graphitmatrix aus dem Bestrahlungs-
experiment vorlag. Dies wurde durch eine zweite Rechnung überprüft, bei der das 
Äquivalent von etwa 20 defekten Coated Particles als zusätzliche Kontamination der 
Graphitmatrix als Startwert eingegeben wurde. Wie in Bild 61 zu sehen ist, führte dies zu 
einer guten Übereinstimmung zwischen Experiment und Simulation. Darüber hinaus wurde 
die Rechnung mit einer FRESCO-Rechnung [Verfondern u. Nabielek 2008] verglichen, die 
ebenfalls in Bild 61 dargestellt ist. 
 
Die Berechnung der Cs-137-Freisetzung für die Störfallsimulation bei 1600 °C ergab einen 
Wert von etwa 1 % am Ende der 1600 °C Phase und ungefähr 5 % am Ende der 1700 °C 
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Phase. Die Abweichung zum Experiment betrug etwa eine Zehnerpotenz. Durch eine 
Reduzierung des Diffusionskoeffizienten (siehe HFR K6) hätte dieses Ergebnis weiter 
angenähert werden können, jedoch wurde im Rahmen dieser Arbeit darauf verzichtet. 
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Bild 61: Ausheizexperiment HFR Eu1bis1 – gemessene und berechnete Cäsiumfreisetzung 
 
Die Berechnung der Silberfreisetzung durch Diffusion und der Vergleich mit den Mess-
ergebnissen ergab ein ähnliches Bild wie bei Cäsium. In Bild 62 ist deutlich zu sehen, dass 
die erwartete Freisetzung von Ag-110m während der Phase der Betriebssimulation 
ungefähr eine Zehnerpotenz unterhalb der gemessenen Werte liegt. Wiederum könnte die 
Erklärung hierfür in einer zusätzlichen Kontamination der Graphitmatrix liegen. Diese kann 
entweder von außen eingetragen worden sein oder von einer Anzahl Defektpartikeln aus 
der Bestrahlung stammen.  
 
Die Freisetzung während der Störfallsimulation bei 1600 °C wird mit den hier verwendeten 
Diffusionsparametern um etwa zwei Zehnerpotenzen überschätzt. Während die Berechnung 
eine 60-prozentige Freisetzung des Gesamtinventars ergibt, zeigten die Messwerte lediglich 
eine Freisetzung im Bereich von circa 7·10-3.  
 
Aufgrund der fehlenden Messwerte in der dritten Heizphase kann hier lediglich eine 
Obergrenze für die Freisetzung von Ag-110m angegeben werden. Diese liegt bei etwa 20 % 
des Inventars, während die Berechnung eine fast vollständige Freisetzung vorhersagt. 
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Bild 62: Ausheizexperiment HFR Eu1bis1 – gemessene und berechnete Silberfreisetzung 
 
7.11 HFR Eu1bis3 
7.11.1 Mechanisches Partikelversagen 
Tabelle 41: Eingabedaten für HFR Eu1bis 3 
Abbrand: 11.07 % FIMA 00σ  unbestrahlt: 834 MPa 
Fluenz schneller 
Neutronen (> 0,1 MeV): 3,98 ⋅ 10
25
 m-2 00σ  bestrahlt: 629 MPa 
Bestrahlungstemperatur: ~ 1250 °C 0m  unbestrahlt: 8,02 
Bestrahlungszeit: 249 efpd 0m  bestrahlt: 5,13 
 
 
Die Berechnung der Versagenswahrscheinlichkeit für die Partikel von HFR Eu1bis 3 
während des Bestrahlungsexperiments unterscheidet sich nur unwesentlich von der Berech-
nung für HFR Eu1bis 1. Aufgrund des höheren Abbrands und der höheren Fluenz schneller 
Neutronen (siehe Tabelle 41) stellen sich leicht höhere Spannungswerte ein, die sich bei 
Bestrahlungsende in einer Gesamtwahrscheinlichkeit für Versagen von etwa 7·10-8 nieder-
schlagen (siehe Bild 63).  
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Bild 63: HFR Eu1bis3 – berechnete Wahrscheinlichkeit für Partikelbruch während der Bestrahlung 
 
In der Berechnung der Versagenswahrscheinlichkeit für die Störfallsimulation (siehe Bild 
64) wird der Unterschied zwischen dem moderat abgebrannten Brennelement HFR Eu1bis 
1 und dem hoch abgebrannten Brennelement HFR Eu1bis 3 deutlicher. Während die 
berechnete Versagenswahrscheinlichkeit von HFR Eu1bis 1 nach 200 Stunden bei 1600 °C 
etwa 2·10-7 beträgt, ergibt sich für HFR Eu1bis 3 ein circa hundertmal höherer Wert von 
ungefähr 3·10-5. Die gemessene Kr-85-Freisetzung war etwa eine Zehnerpotenz niedriger. 
Insgesamt kann, in Übereinstimmung mit der Berechnung und der Messung der Gasfrei-
setzung, auch für HFR Eu1bis 3 von keinem Versagen eines Partikels während des Aus-
heizversuchs ausgegangen werden. 
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Bild 64: HFR Eu1bis3 – Partikelversagenswahrscheinlichkeit und gemessene Kr-85-Freisetzung 
 
7.11.2 Spaltproduktfreisetzung durch Diffusion 
Die Berechnung der diffusiven Freisetzung fester Spaltprodukte führte für die erste Heiz-
phase (d. h. bei Betriebstemperatur) zu einem vergleichbaren Ergebnis wie bei der 
Berechnung von HFR Eu1bis 1. Sowohl für Cäsium als auch für Silber unterschätzte die 
Rechnung ohne zusätzliche Kontamination der Graphitmatrix in der Größenordnung des 
Inventars von 20 Partikeln die tatsächliche Freisetzung erheblich. Erst durch Hinzufügen 
dieser Startbedingung ergab sich eine gute Übereinstimmung von Messung und Rechnung.  
 
Für die zweite Heizphase, die Störfallsimulation bei 1600 °C, konnte eine gute Überein-
stimmung der Simulation der Cs-137-Freisetzung mit der Freisetzungsmessung erreicht 
werden. Allerdings bestätigte sich der Trend aus den vorherigen Rechnungen, nach denen 
die Rechnung die Freisetzung überschätzt. 
 
Die Freisetzung von Ag-110m wurde wiederum um mehr als zwei Zehnerpotenzen über-
schätzt. 
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Bild 65: Ausheizexperiment HFR Eu1bis3 – gemessene und berechnete Cäsiumfreisetzung 
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Bild 66: Ausheizexperiment HFR Eu1bis3 – gemessene und berechnete Silberfreisetzung 
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7.12 HFR Eu1bis 4 
7.12.1 Mechanisches Partikelversagen 
Tabelle 42: Eingabedaten für HFR Eu1bis 4 
Abbrand: 11.07 % FIMA 00σ  unbestrahlt: 834 MPa 
Fluenz schneller 
Neutronen (> 0,1 MeV): 3,82 ⋅ 10
25
 m-2 00σ  bestrahlt: 637 MPa 
Bestrahlungstemperatur: ~ 1250 °C 0m  unbestrahlt: 8,02 
Bestrahlungszeit: 249 efpd 0m  bestrahlt: 5,25 
 
Die Bestrahlung von HFR Eu1bis 4 unterschied sich nicht wesentlich von HFR Eu1bis 3. 
Durch die Position unterhalb von HFR Eu1 bis 3 ergab sich lediglich eine etwas geringere 
Fluenz schneller Neutronen (siehe Tabelle 42). Dementsprechend sind die Ergebnisse der 
Berechnung der Versagenswahrscheinlichkeiten nahezu identisch (siehe Bild 68). 
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Bild 67: HFR Eu1bis 4 – berechneter Tangentialspannungsverlauf während der Bestrahlung 
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Bild 68: HFR Eu1bis 4 – berechnete Wahrscheinlichkeit für Partikelbruch während der Bestrahlung 
 
Die Ergebnisse der Simulation des Ausheizversuchs HFR Eu1bis 4 sind in Bild 69 dar-
gestellt. In der ersten Phase der Störfallsimulation ergibt sich eine parallel zur Aufheizkurve 
ansteigende Wahrscheinlichkeit für Partikelversagen. Nach Erreichen der Maximal-
temperatur steigt die Versagenswahrscheinlichkeit aufgrund der Zugspannung in der SiC-
Schicht, die sich durch den ansteigenden Gasdruck aufbaut, weiter an. Bei Versuchende 
beträgt die Wahrscheinlichkeit für das Versagen eines Partikels etwa 1·10-4. Dieser Wert ist 
ungefähr fünfmal höher als die gemessene Kr-85-Freisetzung und entspräche einem 
versagten Partikel im Brennelement (~10.000 Partikel pro BE). Form und Menge der Kr-
85-Freisetzung deuten allerdings darauf hin, dass während des Ausheizversuchs kein 
Partikel versagt hat. 
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Bild 69: HFR Eu1bis4 – Partikelversagenswahrscheinlichkeit und gemessene Kr-85-Freisetzung 
 
7.12.2 Spaltproduktfreisetzung durch Diffusion 
Die Cs-137-Freisetzung während des Ausheizversuchs HFR Eu1bis 4 konnte durch das 
angewendete Diffusionsmodell recht gut abgebildet werden und ist in Bild 70 dargestellt. 
Lediglich die gemessene Freisetzung während der ersten Versuchsphase, die mit 800 °C 
deutlich unterhalb der Betriebstemperatur durchgeführt wurde, ist nicht in Überein-
stimmung mit der Berechnung. Wie bei den vorherigen Brennelementen wird die Frei-
setzung während der Störfallsimulation in der Berechnung überschätzt. 
 
Die Simulation der Freisetzung von Ag-110m ergab eine deutliche Abweichung von den 
gemessenen Freisetzungswerten (siehe Bild 71). Die anfängliche Freisetzung von 1·10-5 bei 
800 °C konnte durch die Berechnung nicht nachvollzogen werden. Des Weiteren ergab die 
Berechnung eine fast vollständige Freisetzung des Ag-110m-Inventars bei Versuchende. 
Tatsächlich wurde eine Freisetzung von etwa zwei bis drei Prozent gemessen. Die Kurven 
der Berechnung und der Messung verlaufen in der Störfallsimulationsphase weitgehend 
parallel. 
 
 139 
 
0 40 80 120 160 200 240 280
1E-7
1E-6
1E-5
1E-4
1E-3
0.01
0.1
 
 
Fr
e
is
e
tz
u
n
gs
a
n
te
il
Zeit (h)
 berechnete Freisetzung ohne Defektpartikel
 berechnete Freisetzung mit 20 Defektpartikeln
 Messwerte
 
Bild 70: Ausheizexperiment HFR Eu1bis4 – gemessene und berechnete Cäsiumfreisetzung 
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Bild 71: Ausheizexperiment HFR Eu1bis – gemessene und berechnete Silberfreisetzung 
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8. Bedeutung der Ergebnisse 
Im Rahmen dieser Arbeit wurden experimentelle Störfallsimulationen an insgesamt sechs 
kugelförmigen Brennelementen für Hochtemperaturen mit modernen LEU TRISO Coated 
Particles durchgeführt. Die Eckdaten der Versuche sowie die Ergebnisse sind in Tabelle 43 
und Tabelle 44 zusammengefasst. Die Cs-Freisetzungen bei 1600 °C und 1800 °C sind in 
Bild 72 bzw. Bild 73 zusammengefasst dargestellt. In Bild 75 sind die im Rahmen dieser 
Arbeit gemessenen Kr-Freisetzungen in Abhängigkeit von der Heizztemperatur zusammen-
gefasst. 
 
Bei den hier durchgeführten Versuchen konnte die bekannte 1600 °C Grenze, unterhalb 
derer kein Partikelversagen erwartet werden kann, bestätigt werden. In keinem Fall konnten 
im Temperaturbereich von 1600 °C plötzliche Gasfreisetzungen gemessen werden. 
 
Das Brennelement AVR 74/18 mit einem relativ niedrigen Abbrand, einer niedrigen 
Bestrahlungstemperatur und niedriger Fluenz schneller Neutronen setzte erwartungsgemäß 
bei 1600 °C und auch bei 1800 °C einen Anteil von weniger als 1·10-5 FR seines Spalt-
produktinventars frei. Darüber hinaus trat offenbar weder bei 1600 °C noch bei 1800 °C ein 
Partikelversagen auf.  
 
Die Brennelemente HFR K6/2 und HFR K6/3, die unter HTR-Modul Bedingungen 
bestrahlt wurden, zeigten ein hervorragendes Störfallverhalten. Weder bei 1600 °C noch bei 
1700 °C konnte Partikelversagen festgestellt werden. Auch einer Störfalltemperatur von 
1800 °C hielten beide Brennelemente für mindestens hundert Stunden stand, bevor mess-
bares Partikelversagen auftrat. Darüber hinaus lag die Freisetzung fester Spaltprodukte 
aufgrund der Diffusion durch die Hüllschichten weit unterhalb der zu erwartenden Werte. 
Im Vergleich zu den in der Literatur zu findenden Freisetzungen lag die Freisetzung von 
Cäsium etwa  eine Zehnerpotenz niedriger [Schenk u. a. 1988]. Weitere Nachbestrahlungs-
untersuchungen an HFR K6/3 zeigten, dass die Mikrostruktur der SiC-Schicht auch nach 
400 Stunden bei 1800 °C weitgehend intakt geblieben war. Sollten sich diese Werte 
bestätigen und die Ergebnisse wiederholt werden können, wären womöglich wesentlich 
größere und damit wettbewerbsfähigere Hochtemperaturreaktoren denkbar, die trotzdem 
das Kriterium der inhärenten Sicherheit im Falle eines Ausfalls der aktiven Nachwärme-
abfuhr aufweisen würden. 
 
Im Gegensatz zu HFR K6 erwies sich das Rückhalteverhalten der Brennelemente von HFR 
Eu1bis, die bei erhöhter Temperatur von 1250 °C und erhöhter Leistung bis zu einem 
Abbrand von 11 % FIMA bestrahlt wurden, als nicht besonders gut. Es gab zwar offenbar 
kein Partikelversagen während der Ausheizversuche, jedoch zeigen die relativen Frei-
setzungen von Cäsium im Bereich von 10-3 die Grenzen des Brennstoffs.  
 
Die relativ hohe anfängliche Freisetzung von Cäsium und Silber bei 1250 °C wurde zuerst 
hauptsächlich auf die hohe Bestrahlungstemperatur zurückgeführt. Eine genauere Analyse 
mit Hilfe eines mechanischen Versagensmodells sowie eines Diffusionsmodells ergab 
jedoch eine vermutliche Kontamination der Graphitmatrix aus dem Bestrahlungs-
experiment. Dieses erfuhr während eines Bestrahlungszyklus aufgrund eines Bedienungs-
fehlers eine unerwartet hohe Temperaturexkursion. Möglicherweise führte diese zu einer 
Schädigung einer Anzahl Partikel, deren Inventar daraufhin in die Graphitmatrix freigesetzt 
wurde. 
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Die Kontamination der Graphitmatrix war für die Cäsiumfreisetzungen aus den HFR 
Eu1bis Brennelementen unter Störfallbedingungen offenbar von untergeordneter 
Bedeutung. Diese konnten mit dem hier angewendeten Diffusionsmodell vergleichsweise 
gut nachgerechnet werden. Sie lagen jedoch für 1600 °C durchweg etwa zwei bis drei 
Zehnerpotenzen über den Freisetzungen von HFR K6 (siehe Bild 72). Dabei war zwischen 
dem am niedrigsten abgebrannten Brennelement HFR Eu1bis 1 und den hoch abgebrannten 
Brennelementen HFR Eu1bis 3 und HFR Eu1bis 4 kein qualitativer Unterschied zu 
erkennen. Offenbar sollte die Bestrahlungstemperatur von HTR-Brennelementen also 
deutlich unterhalb von 1250 °C liegen. 
 
Die Brennelemente HFR Eu1bis 1 und HFR Eu1bis 4 wurden bei 1700 °C ausgeheizt. Bei 
dieser deutlich erhöhten Störfalltemperatur setzten beide Brennelemente Cäsium in der 
Größenordnung von 0,5 % bis 1 % frei, das sind etwa drei bis vier Zehnerpotenzen mehr als 
bei 1700 °C aus HFR K6/3 freigesetzt wurde. Dies ist mit hoher Wahrscheinlichkeit auf die 
höhere Temperatur während der Bestrahlung zurückzuführen (siehe Bild 74). 
 
Bei den Brennelementen aus dem Bestrahlungsexperiment HFR Eu1bis konnten neben den 
langlebigen Isotopen auch Freisetzungen von Ru-106 und Ag-110m gemessen werden. Die 
Freisetzungen von Ru-106 waren zu inkonsistent, um weitere Aussagen treffen zu können. 
Die gemessenen Freisetzungen von Ag-110m waren in allen drei Fällen während der Phase 
der Betriebssimulation relativ hoch (~ 10-3 FR) und stiegen während der Störfallsimulation 
weiter an. Allerdings verblieb die Freisetzung bei hohen Temperaturen in allen drei Fällen 
unterhalb der laut den Berechnungen zu erwartenden Werte. 
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Bild 72: Zusammenfassung der Cs-137-Freisetzungen bei 1600 °C 
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Tabelle 43: Zusammenfassung der Versuchsdaten 
 Abbrand Bestrahlungs-temperatur 
Fluenz 
schneller 
Neutronen 
Heiz-
temperatur 
Heiz-
dauer 
FR 
Cs-137 
FR 
Kr-85 
AVR 
73/21 
2,5 % 
FIMA 
820 °C 
0,4⋅ 
1025 m-2 
1600 °C 
1800 °C 
5 h 
5 h 
- 
- 
< NWG 
< NWG 
AVR 
74/18 
4,8 % 
FIMA 
820 °C 
0,8⋅ 
1025 m-2 
1000 °C 
1600 °C 
1800 °C 
10 h 
100 h 
100 h 
3,24·10-7 
5,8·10-6 
8,05·10-6 
4,51·10-6 
5,92·10-6 
6,05·10-6 
HFR 
K6/2 
9,3 % 
FIMA 
940 °C 
4,6⋅ 
1025 m-2 
1050 °C 
1600 °C 
1800 °C 
10,5 h 
100 h 
200 h 
6,6·10-6 
4,34·10-5 
2,09·10-3 
< NWG 
< NWG 
1,03·10-5 
HFR 
K6/3 
9,7 % 
FIMA 
940 °C 
4,8⋅ 
1025 m-2 
1050 °C 
1600 °C 
1700 °C 
1800 °C 
1800 °C 
13,5 h 
100 h 
100 h 
100 h 
300 h 
1,31·10-7 
5,45·10-7 
1,99·10-6 
9,25·10-4 
4,3·10-2 
3,21·10-6 
5,23·10-6 
6,2·10-6 
8,1·10-6 
5,49·10-4 
Eu1bis 1 
9,34 % 
FIMA 
1250 °C 
3,02⋅ 
1025 m-2 
1250 °C 
1600 °C 
1700 °C 
210 h 
200 h 
150 h 
7,2·10-5 
1,19·10-3 
4,33·10-3 
1,36·10-6 
1,01·10-5 
2,36·10-5 
Eu1bis 3 
11,07 % 
FIMA 
1250 °C 
3,98⋅ 
1025 m-2 
1250 °C 
1600 °C 
100 h 
200 h 
3,88·10-5 
2,53·10-3 
3,42·10-7 
2,27·10-6 
Eu1bis 4 
11,07 % 
FIMA 
1250 °C 
3,98⋅ 
1025 m-2 
800 °C 
1250 °C 
Transiente 
1720 °C 
48 h 
10 h 
70 h 
~140h 
1,11·10-5 
2,76·10-5 
1,74·10-3 
9,59·10-3 
< NWG 
1,55·10-6 
4,1·10-6 
1,69·10-5 
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Tabelle 44: Zusammenfassung der Versuchsergebnisse 
 
Heiz-
temperatur 
Heiz-
dauer 
Partikel-
schäden 
FR 
Cs-137 
FR 
Cs-134 
FR 
Ag-110m 
FR 
Kr-85 
AVR 73/21 
1600 °C 
1800 °C 
5 h 
5 h 
0 
0 
- 
- 
- 
- 
- 
- 
< NWG 
< NWG 
AVR 74/18 
1000 °C 
1600 °C 
1800 °C 
10 h 
100 h 
100 h 
0 
0 
0 
3,24·10-7 
5,8·10-6 
8,05·10-6 
3,24·10-7 
5,8·10-6 
8,05·10-6 
- 
- 
- 
4,51·10-6 
5,92·10-6 
6,05·10-6 
HFR K6/2 
1050 °C 
1600 °C 
1800 °C 
10,5 h 
100 h 
200 h 
0 
0 
kA* 
6,6·10-6 
4,34·10-5 
2,09·10-3 
6,6·10-6 
4,34·10-5 
2,09·10-3 
- 
- 
- 
< NWG 
< NWG 
1,03·10-5 
HFR K6/3 
1050 °C 
1600 °C 
1700 °C 
1800 °C 
1800 °C 
13,5 h 
100 h 
100 h 
100 h 
300 h 
0 
0 
0 
0 
~ 20** 
1,31·10-7 
5,45·10-7 
1,99·10-6 
9,25·10-4 
4,3·10-2 
1,31·10-7 
5,45·10-7 
1,99·10-6 
9,25·10-4 
4,3·10-2 
- 
- 
- 
- 
- 
3,21·10-6 
5,23·10-6 
6,2·10-6 
8,1·10-6 
5,49·10-4 
Eu1bis 1 
1250 °C 
1600 °C 
1700 °C 
210 h 
200 h 
150 h 
0 
0 
0 
7,2·10-5 
1,19·10-3 
4,33·10-3 
7,2·10-5 
1,19·10-3 
4,33·10-3 
2,32·10-3 
7,24·10-3 
- 
1,36·10-6 
1,01·10-5 
2,36·10-5 
Eu1bis 3 
1250 °C 
1600 °C 
100 h 
200 h 
0 
0 
3,88·10-5 
2,53·10-3 
3,88·10-5 
2,53·10-3 
9,57·10-4 
3,56·10-3 
3,42·10-7 
2,27·10-6 
Eu1bis 4 
800 °C 
1250 °C 
Transiente 
1720 °C 
48 h 
10 h 
70 h 
~140h 
0 
0 
0 
0 
1,11·10-5 
2,76·10-5 
1,74·10-3 
9,59·10-3 
1,11·10-5 
2,76·10-5 
1,74·10-3 
9,59·10-3 
1,33·10-5 
8,2·10-4 
9,38·10-3 
2,52·10-2 
< NWG 
1,55·10-6 
4,1·10-6 
1,69·10-5 
*eine eindeutige Quantifizierung war nicht möglich, ** die durchgeführte Keramographie 
zeigte eine deutlich höhere Versagensrate (6 von 10 Partikeln) 
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Die wesentlichen Schlussfolgerungen dieser Arbeit können wie folgt zusammengefasst 
werden: 
 
− Moderner HTR-Brennstoff mit LEU TRISO Coated Particles hat das Potential 
deutlich höheren Störfalltemperaturen als bisher angenommen standzuhalten, ohne 
nennenswerte Mengen radioaktiver Spaltprodukte freizusetzen. 
− Hohe Abbrände bis zu 10 % FIMA, wahrscheinlich auch bis zu 11 % FIMA, beein-
trächtigen die Partikelintegrität im Störfall nur in geringer Weise. 
− Hohe Neutronenfluenzen bis 4,8·1025 m-2  (E > 0,1 MeV) beeinträchtigen die 
Partikelintegrität im Störfall ebenfalls nur gering. 
− Die Temperatur im Betrieb von TRISO-Brennelementen sollte deutlich unter 
1250 °C begrenzt bleiben. 
 
Aufgrund der vermuteten zusätzlichen Kontamination der Graphitmatrix durch schon 
während der Bestrahlung geschädigte Partikel bei den Brennelementen von HFR Eu1 bis, 
konnten keine belastbaren Aussagen zur Rückhaltefähigkeit von Ag-110m bei 
Bestrahlungstemperaturen von 1250 °C getroffen werden. 
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Bild 73: Zusammenfassung der Cs-137-Freisetzungen bei 1800 °C 
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Bild 74: Freisetzung von Cs-137 bei 1600 °C in Abhängigkeit von der Bestrahlungstemperatur 
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Bild 75: Zusammenfassung der Kr-85-Freisetzungen in Abhängigkeit von der Heiztemperatur 
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9. Ausblick 
In den letzten Jahren gab es weltweit vermehrt Aktivitäten auf dem Gebiet der Hoch-
temperaturreaktortechnik. Oftmals scheiterten Konzepte in der Vergangenheit mit 
modularen Reaktoren kleiner Bauart trotz inhärenter Sicherheit letztlich an der mangelnden 
Wirtschaftlichkeit. Aufgrund der im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente an 
hoch abgebrannten HTR-Brennelementen lässt sich der Schluss ableiten, dass zukünftige 
Hochtemperaturreaktoren unter Umständen höhere maximal mögliche Störfalltemperaturen 
als die bisher angenommen 1600 °C akzeptieren könnten, ohne ihre inhärent sicheren 
Eigenschaften zu verlieren. Damit würden möglicherweise wieder Reaktorkonzepte mit 
höheren Leistungen möglich, die unter wirtschaftlichen Gesichtspunkten vorteilhaft wären.  
 
Voraussetzung hierfür wäre in erster Linie der Verzicht auf erhöhte Bestrahlungs-
temperaturen. Da sowohl das Konzept des Direktkreislaufs mit Heliumturbine als auch die 
Co-Generation von Strom und Wasserstoff, wie sie im V-HTR Konzept vorgesehen ist, auf 
hohen Prozesstemperaturen über 1000 °C beruhen, scheinen diese Anwendungen weniger 
umsetzbar als ein herkömmlicher, sekundärer Wasser- und Dampfkreislauf mit Helix-
dampferzeugern, der sowohl zur Stromerzeugung als auch zur Prozessdampfbereitstellung 
geeignet wäre. Bei einem solchen Konzept könnte die Heliumaustrittstemperatur auf etwa 
750 °C begrenzt bleiben und trotzdem überkritische Dampfzustände erreicht werden. Im 
Gegensatz zu hohen Brennstofftemperaturen während des Betriebs, scheinen hohe 
Abbrände bis 11 % und Fluenzen schneller Neutronen bis 4,8·1025 m2  (E > 0,1 MeV) 
denkbar. 
 
Aufgrund der geringen Datenbasis erscheint es sinnvoll weitere Versuche bei erhöhten 
Störfalltemperaturen bis 1800 °C durchzuführen. Insbesondere vier Brennelemente, die im 
Rahmen des Experiments HFR K5 bestrahlt wurden, die sich aktuell im ITU befinden und 
die bis jetzt noch nicht in Störfallexperimenten ausgeheizt wurden, scheinen dafür 
prädestiniert. Neben der bloßen Erweiterung der Datenbasis wäre es beispielsweise von 
Interesse, den Einfluss der thermischen Zyklierung auf das Partikelverhalten zu unter-
suchen. Da in dieser Arbeit Hinweise auf einen möglichen Einfluss auf das Versagens-
verhalten durch thermische Ermüdung gefunden wurden, könnte dieser Aspekt eine 
Relevanz für akzeptable Lastzyklen zukünftiger HTR haben. Im Kern muß die Frage 
untersucht werden, ob ein Reaktorkern, der einem Druckverluststörfall mit Ausfall der 
aktiven Nachwärmeabfuhr ausgesetzt war, anschließend weiterbetrieben werden kann oder 
ob alle Brennelemente ausgetauscht werden müssten. 
 
Neben der Gasfreisetzung wäre eine weitere Methode zur Bestimmung des Anteils defekter 
Partikel in einem ausgeheizten Brennelement wünschenswert. Dazu muss die Graphitmatrix 
des Brennelements aufgelöst (Desintegration) und die Partikel aussortiert werden. 
Anschließend müssten die Partikel in einem automatisierten Verfahren ausgemessen und 
die Ergebnisse ausgewertet werden. Neben der Angabe der Zahl defekter Partikel kann 
dieses Verfahren auch Aussagen über das Freisetzungsverhalten verschiedener Spalt-
produkte im Partikel und in der Matrix liefern sowie Aufschluss über die statistische Ver-
teilung geben. In der Vergangenheit wurde ein solches Verfahren bereits unter dem Namen 
IMGA (Irradiated Microsphere Gamma Analyzer) entwickelt und eingesetzt [Kania u. 
Baldwin 1989]. Das Auflöse- und Aussortierverfahren wurde im Rahmen der aktuellen 
HTR-Aktivitäten am ITU bereits durchgeführt und kann daher in Zukunft verwendet 
werden. 
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Ein Aspekt, der im Rahmen dieser Arbeit nicht berücksichtigt werden konnte, ist der Ein-
bruch von Luft- oder Wasser während eines Störfalls. Frühere Untersuchungen [Schenk 
u. a. 1997] haben gezeigt, dass die Brennelemente einem solchen Störfall nur bedingt 
standhalten. Daher sind hier weitere experimentelle Arbeiten erforderlich. Die so genannte 
Korrosions-Apparatur (KorA), die früher zusammen mit der KüFA-I in den Heißen Zellen 
des FZJ installiert war, befindet sich zurzeit im ITU im Aufbau.  
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I. Anhang – Ergebnisse in Tabellenform 
In den folgenden Tabellen sind die Heizprogramme der im Rahmen dieser Arbeit durch-
geführten Versuche mit Angabe der Schrittzeiten und Temperaturen aufgeführt. Außerdem 
können die Einsatzzeiten der benutzten Kondensationsplatten und deren im Anschluss an 
die Versuche gemessenen Aktivitäten eingesehen werden. Bei den Messwerten ist jeweils 
die Ungenauigkeit der gammaspektrometrischen Messung angegeben. Zur Bestimmung der 
Gesamtungenauigkeit muss zusätzlich noch die Ungenauigkeit der Kühlfingereffizienz 
berücksichtigt werden. Der kumulierte Freisetzungsanteil ergibt sich durch Division mit 
dem vorher bestimmten Gesamtinventar zu Versuchsbeginn und der Kühlfingereffizienz. 
Ia. AVR 74/18 
Tabelle 45: Heizprogramm und Plattenwechsel von AVR 74/18 
Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
00:00 
00:30 
10:30 
11:59 
21:25 
21:59 
23:59 
25:10 
26:10 
28:10 
28:27 
29:27 
30:56 
32:56 
81:40 
140:16 
147:40 
155:13 
156:13 
157:43 
171:40 
195:40 
219:40 
226:15 
227:40 
228:10 
30 
600 
89 
564 
34 
120 
71 
60 
120 
17 
60 
89 
120 
2924 
3516 
444 
453 
60 
90 
837 
1440 
1440 
395 
85 
30 
930 
20 
300 
300 
1000 
1000 
1000 
1600 
1600 
1600 
20 
300 
300 
1000 
1600 
1600 
1600 
935 
300 
300 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1231 
1800 
560 
0 
797.75 
0 
0 
300 
0 
0 
-790* 
988.24 
0 
471.91 
300 
0 
0 
-86.96 
-86.96 
0 
1000 
0 
0 
0 
0 
-401.65* 
1138 
0 
3 
3 
3 
3 
3 - 4 
4 
4 
4 - 7 
7 
7 - 10 
10 
10 
10 
10 
10 – 9 
9 
9 - 11 
11 
11 
11 
11 – 12 
12 – 13 
13 – 14 
14 
14 
14 
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243:40 
258:10 
274:10 
870 
960 
 
1800 
1800 
20 
0 
-111.25 
 
14 - 15 
15 
15 
* unkontrolliertes Abkühlen 
 
Tabelle 46: Cs-137-Aktivitäten der Kondensatplatten von AVR 74/18 
Platte Cs-137-Aktivität (Bq) Ungenauigkeit (Bq) Datum 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
3 7,698E+03 2,531E+02 04.08.06 3,24E-07 
4 1,267E+04 1,661E+02 03.08.06 8,56E-07 
7 6,679E+03 2,237E+02 04.08.06 1,14E-06 
10 8,235E+04 1,555E+03 02.08.06 4,6E-06 
9 2,871E+04 2,500E+02 03.08.06 5,80E-06 
11 1,036E+04 2,233E+02 04.08.06 6,24E-06 
12 7,162E+03 2,424E+02 03.08.06 6,54E-06 
13 5,803E+03 2,113E+02 03.08.06 6,78E-06 
14 1,140E+04 2,172E+02 02.08.06 7,26E-06 
15 1,874E+04 3,018E+02 04.08.06 8,05E-06 
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Ib. HFR K6/2 
Tabelle 47: Cs-137-Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR K6/2 
Platte Cs-137-Aktivität (Bq) Ungenauigkeit (Bq) Datum 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
50 3,608E+05 6,816E+03 17.08.06 6,6E-6 
51 1,765E+05 3,916E+03 17.08.06 9,83E-6 
52 6,585E+04 1,584E+03 17.08.06 1,10E-5 
53 1,995E+05 4,708E+03 17.08.06 1,47E-5 
54 2,329E+05 5,291E+03 17.08.06 1,9E-5 
55 3,261E+05 6,146E+03 17.08.06 2,49E-5 
56 7,210E+05 9,977E+03 17.08.06 3,81E-5 
57 1,490E+05 3,198E+03 17.08.06 4,08E-5 
58 1,424E+05 3,244E+03 17.08.06 4,34E-5 
59 2,608E+05 5,869E+03 17.08.06 4,82E-5 
60 1,181E+05 2,397E+03 17.08.06 5,04E-5 
61 3,082E+05 5,408E+03 17.08.06 5,6E-5 
62 7,925E+05 1,193E+04 17.08.06 7,05E-5 
63 1,456E+06 2,049E+04 17.08.06 9,71E-5 
64 1,196E+06 1,723E+04 17.08.06 1,19E-4 
66 4,143E+06 1,589E+05 08.09.06 1,95E-4 
67 1,353E+07 4,192E+05 08.09.06 4,42E-4 
68 8,239E+06 2,791E+05 08.09.06 5,93E-4 
69 2,278E+07 7,388E+05 08.09.06 0,00101 
70 1,454E+07 4,754E+05 08.09.06 0,00128 
71 3,586E+07 1,105E+06 08.09.06 0,00193 
72 8,408E+06 2,895E+05 08.09.06 0,00209 
 
Tabelle 48: Heizprogramm und Plattenwechsel von HFR K6/2 
Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
00:00 
00:30 
05:30 
07:00 
16:00 
17:00 
23:00 
28:00 
45:00 
46:00 
30 
600 
90 
560 
60 
360 
300 
1020 
60 
30 
20 
300 
300 
1050 
1050 
1096 
1372 
1600 
1600 
20 
560 
0 
500 
0 
46 
46 
46 
0 
-1580* 
560 
50 
50 
50 
50 
50 
50 - 51 
51 - 52 
52 
52 
52 - 53 
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46:30 
48:00 
62:00 
63:00 
87:00 
90:00 
91:00 
91:30 
93:00 
113:00 
138:00 
151:00 
155:00 
182:00 
188:00 
204:00 
231:00 
252:00 
260:00 
276:00 
300:00 
307:00 
323:00 
332:00 
347:00 
355:00 
371:00 
90 
840 
60 
1440 
180 
60 
30 
90 
1200 
1500 
780 
240 
1620 
360 
960 
1620 
1260 
480 
960 
1440 
420 
960 
540 
900 
480 
960 
 
300 
1050 
1050 
1600 
1600 
1600 
20 
300 
1600 
1600 
1600 
1600 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
20 
500 
0 
550 
0 
0 
-1580* 
560 
866.67 
0 
0 
0 
50 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
-11.25 
 
53 
53 
53 
53 – 54 
54 – 55 
55 
55 - 56 
56 
56 
56 - 57 
57 - 58 
58 
58 – 59 
59 – 60 
60 – 61 
61 – 62 
62 – 63 
63 – 64 
64 – 66 
66 – 67 
67 – 68 
68 – 69 
69 – 70 
70 – 71 
71 – 72 
72 
72 
 
 158 
 
Ic. HFR K6/3 
Tabelle 49: Heizprogramm und Plattenwechsel von HFR K6/3 
Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
00:00 
10:00 
10:30 
17:00 
18:30 
25:00 
32:00 
42:00 
43:00 
49:00 
66:00 
115:00 
140:00 
143:00 
159:00 
165:00 
182:00 
190:00 
206:00 
214:00 
231:00 
265:00 
281:00 
282:00 
284:00 
305:00 
329:00 
353:00 
377:00 
384:00 
400:00 
600 
30 
390 
90 
390 
420 
600 
60 
360 
1020 
2940 
1500 
180 
960 
360 
1020 
480 
960 
480 
1020 
2040 
960 
60 
120 
1260 
1440 
1440 
1440 
420 
960 
 
20 
20 
300 
300 
1050 
1050 
1050 
1550 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
20 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
20 
300 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
20 
0 
560 
0 
500 
0 
0 
50 
50 
0 
0 
0 
0 
0 
-98.75 
280 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
-105 
280 
750 
0 
0 
0 
0 
0 
-11.25 
 
19 
19 
19 
19 
19 
19 - 20 
20 
20 - 21 
21 
21 - 22 
22 - 23 
23 - 24 
24 - 25 
25 
25 
25 - 26 
26 - 27 
27 – 28 
28 – 29 
29 - 30 
30 - 31 
31 
31 – 32 
32 
32 
32 - 33 
33 - 34 
34 -35 
35 - 36 
36 
36 – 37 
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Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
400:00 
434:00 
434:30 
440:30 
442:00 
443:00 
446:00 
468:00 
492:00 
518:00 
543:00 
565:00 
588:00 
612:00 
636:00 
662:00 
742:00 
758:30 
759:00 
2040 
30 
360 
90 
60 
180 
1320 
1440 
1560 
1500 
1320 
1380 
1440 
1440 
1560 
4800 
990 
30 
 
20 
20 
300 
300 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
1800 
20 
20 
0 
60 
0 
1000 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
-111.25 
0 
 
36 - 37 
37 
37 
37 
37 
37 
37 - 38 
38 - 39 
39 - 40 
40 - 41 
41 - 42 
42 - 43 
43 - 44 
44 - 45 
45 - 46 
46 - 47 
47 
47 
47 – 48 
 
Tabelle 50: Cs-137-Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR K6/3 
Platte Cs-137-Aktivität (Bq) Ungenauigkeit (Bq) Datum 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
19 1,622E+03 6,913E+01 10.08.06 3,12E-08 
20 5,189E+03 3,136E+02 09.08.06 1,31E-07 
21 4,440E+03 1,747E+02 08.08.06 2,16E-07 
22 5,559E+03 1,919E+02 09.08.06 3,23E-07 
23 6,968E+03 4,803E+02 08.08.06 4,57E-07 
24 3,881E+03 1,705E+02 08.08.06 5,32E-07 
25 6,765E+02 9,150E+01 09.08.06 5,45E-07 
26 4,076E+03 1,793E+02 09.08.06 6,23E-07 
27 1,155E+03 9,726E+01 08.08.06 6,45E-07 
28 5,218E+03 1,499E+02 09.08.06 7,46E-07 
29 2,295E+03 4,235E+01 10.08.06 7,9E-07 
30 1,158E+04 5,068E+02 09.08.06 1,01E-06 
31 5,099E+04 8,265E+02 08.08.06 1,99E-06 
32 1,991E+05 2,789E+03 08.08.06 5,82E-06 
33 2,068E+06 2,683E+04 02.08.06 4,56E-05 
34 9,583E+06 1,192E+05 03.08.06 2,3E-04 
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35 2,345E+07 2,988E+05 02.08.06 6,81E-04 
36 1,273E+07 1,606E+05 02.08.06 9,25E-04 
37 5,849E+06 6,701+E04 16.08.06 1,04E-03 
38 5,232E+07 1,641E+06 08.09.06 2,04E-03 
39 9,146E+07 2,871E+06 08.09.06 3,80E-03 
40 1,328E+08 4,113E+06 08.09.06 6,36E-03 
41 1,530E+08 4,733E+06 08.09.06 9,3E-03 
42 1,531E+08 4,752E+06 08.09.06 1,22E-02 
43 1,841E+08 5,692E+06 08.09.06 1,58E-02 
44 2,060E+08 6,380E+06 08.09.06 1,97E-02 
45 2,705E+08 8,360E+06 08.09.06 2,49E-02 
46 2,788E+08 8,626E+06 08.09.06 3,03E-02 
47 6,584E+08 2,042E+07 08.09.06 4,3E-02 
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Id. HFR Eu1bis 1 
Tabelle 51: Heizprogramm und Plattenwechsel von HFR Eu1bis1 
Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
00:00 
00:30 
06:30 
09:30 
20:00 
44:00 
67:00 
91:00 
115:00 
140:00 
166:30 
209:30 
215:30 
30 
300 
180 
630 
1440 
1380 
1440 
1440 
1500 
1580 
2580 
300 
 
20 
300 
300 
1250 
1250 
1250 
1250 
1250 
1250 
1250 
1250 
1250 
20 
600 
0 
316.6 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
 
86 
86 
86 
86 
86 - 87 
87 - 88 
88 - 89 
89 - 90 
90 - 91 
91 - 92 
92 - 94 
94 
94 - 95 
215:30 
216:30 
217:00 
220:00 
222:00 
232:00 
233:30 
239:30 
243:00 
258:00 
263:00 
283:00 
307:00 
330:00 
336:00 
354:00 
378:00 
402:00 
428:00 
439:30 
455:00 
60 
30 
180 
120 
600 
90 
360 
210 
900 
300 
1200 
1440 
1380 
360 
1080 
1440 
1440 
1560 
690 
930 
 
20 
20 
300 
300 
1250 
1250 
1320 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
20 
0 
560 
0 
475 
0 
46.66 
46.66 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
-101.94 
 
95 
95 
95 
95 
95 
95 
95 - 96 
96 
96 - 97 
97 - 98 
98 - 99 
99 - 100 
100 - 101 
101 - 102 
102 - 103 
103 - 104 
104 - 105 
105 - 106 
106 - 107 
107 
107 - 108 
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Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
455:00 
456:00 
456:30 
459:30 
461:30 
471:30 
473:00 
479:00 
481:00 
496:30 
503:30 
522:30 
545:30 
572:30 
596:30 
620:30 
631:00 
646:00 
646:00 
60 
30 
180 
120 
600 
90 
360 
120 
930 
420 
1140 
1380 
1620 
1440 
1440 
630 
900 
0 
 
20 
20 
300 
300 
1250 
1250 
1321 
1605 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
1700 
20 
20 
0 
560 
0 
475 
0 
47.37 
47.37 
47.37 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
-112 
0 
 
108 
108 
108 
108 
108 
108 
108 - 109 
109 - 110 
110 
110 - 111 
111 - 112 
112 - 113 
113 - 114 
114 - 115 
115 - 116 
116 - 117 
117 
117 
117 - 118 
 
Tabelle 52: Cs-137 und Cs-134-Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR Eu1bis 1 
Platte Cs-137 (Bq) +- (Bq) Cs-134 (Bq) +- (Bq) Datum 
86 5.446E+05 1.710E+04 1.807E+05 5.667E+03 10.04.08 
87 1.971E+05 6.180E+03 9.289E+04 2.889E+03 10.04.08 
88 2.995E+05 9.385E+03 1.406E+05 4.369E+03 09.04.08 
89 3.446E+05 1.090E+04 1.613E+05 5.057E+03 10.04.08 
90 3.286E+05 1.035E+04 1.542E+05 4.848E+03 10.04.08 
91 3.653E+05 1.152E+04 1.690E+05 5.321E+03 10.04.08 
92 3.728E+05 1.176E+04 1.734E+05 5.462E+03 09.04.08 
94 6.359E+05 2.030E+04 2.996E+05 9.569E+03 10.04.08 
95 3.954E+05 1.624E+04 1.792E+05 8.020E+03 05.05.08 
96 2.704E+06 1.003E+05 1.230E+06 5.021E+04 05.05.08 
97 5.613E+06 2.163E+05 2.564E+06 1.085E+05 05.05.08 
98 1.659E+06 6.169E+04 7.572E+05 3.083E+04 06.05.08 
99 5.416E+06 2.087E+05 2.468E+06 1.043E+05 05.05.08 
100 5.952E+06 2.242E+05 2.680E+06 1.113E+05 05.05.08 
101 4.811E+06 1.775E+05 2.165E+06 8.751E+04 06.05.08 
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102 1.065E+06 4.336E+04 4.792E+05 2.128E+04 05.05.08 
103 3.370E+06 1.303E+05 1.573E+06 6.800E+04 05.05.08 
104 4.737E+06 1.753E+05 2.123E+06 8.596E+04 06.05.08 
105 4.349E+06 1.698E+05 1.962E+06 8.408E+04 05.05.08 
106 5.297E+06 1.943E+05 2.366E+06 9.317E+04 06.05.08 
107 2.569E+06 1.007E+05 1.150E+06 4.931E+04 05.05.08 
108 1.083E+06 1.904E+05 4.607E+05 8.428E+04 20.05.08 
109 1.113E+06 1.710E+05 5.922E+05 9.403E+04 20.05.08 
110 8.148E+06 8.784E+05 4.093E+06 6.021E+05 20.05.08 
111 4.065E+06 4.517E+05 1.978E+06 2.910E+05 20.05.08 
112 9.771E+06 1.044E+06 4.764E+06 7.113E+05 20.05.08 
113 1.817E+07 1.914E+06 6.767E+06 7.396E+05 20.05.08 
114 2.355E+07 2.496E+06 1.081E+07 1.597E+06 20.05.08 
115 2.609E+07 2.751E+06 1.232E+07 9.701E+05 20.05.08 
116 2.670E+07 2.813E+06 1.297E+07 1.958E+06 20.05.08 
117 1.587E+07 1.666E+06 7.590E+06 1.164E+06 20.05.08 
 
Tabelle 53: Ag-110m und Ru-106 Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR Eu1bis 1 
Platte Ag-110m (Bq) +- (Bq) Ru-106 (Bq) +- (Bq) Datum 
86 1.312E+04 1.839E+03 <2.240E+03* 2.240E+03 10.04.08 
87 8.092E+03 1.050E+03 1.122E+03 5,615E+02 10.04.08 
88 4.322E+03 6.469E+02 8.475E+02 6,258E+02 09.04.08 
89 4.804E+03 7.316E+02 2.556E+03 1,476E+03 10.04.08 
90 3.880E+03 6.048E+02 1.050E+03 9,765E+02 10.04.08 
91 3.356E+03 5.492E+02 3.771E+03 1,955E+03 10.04.08 
92 2.601E+03 4.495E+02 1.949E+03 1,961E+03 09.04.08 
94 3.726E+03 7.256E+02 <2.000E+03* 2,000E+03* 10.04.08 
95 8.429E+02 6.866E+02 <7,698E+03* 7,698E+03 05.05.08 
96 4.891E+03 2.899E+03 <1,610E+04* 1,610E+04 05.05.08 
97 <1.457E+04* 1.457E+04 <6,696E+04* 6,696E+04 05.05.08 
98 6.908E+02 8.340E+02 <1,094E+04* 1,094E+04 06.05.08 
99 <1.444E+04* 1.444E+04 <6,547E+04* 6,547E+04 05.05.08 
100 6.942E+03 4.885E+03 <5,946E+04* 5,946E+04 05.05.08 
101 3.612E+03 3.042E+03 <2,241E+04* 2,241E+04 06.05.08 
102 1.460E+03 1.491E+03 <1,947E+04* 1,947E+04 05.05.08 
103 1.038E+04 1.210E+04 <7,050E+02* 7,050E+02 05.05.08 
104 3.522E+03 3.114E+03 <2,539E+04* 2,539E+04 06.05.08 
105 <1.321E+04* 1.321E+04 <5,880E+04* 5,880E+04 05.05.08 
106 3.949E+03 2.960E+03 <1,112E+04* 1,112E+04 06.05.08 
107 < 7.863E+03* 7.863E+03 <3,537E+04* 3,537E+04 05.05.08 
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Tabelle 54: Kumulierte Freisetzungsanteile für HFR Eu1bis1 
Platte Zeit (h) 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Cs-137 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Cs-134 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Ag-110m 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Ru-106 
86 20 1,26917E-05 9,18658E-06 6,94E-04 6,95652E-08 
87 44 1,7285E-05 1,39095E-05 0,00112 1,0441E-07 
88 67 2,42601E-05 2,10574E-05 0,00135 1,30745E-07 
89 91 3,23002E-05 2,92578E-05 0,00161 2,10124E-07 
90 115 3,99441E-05 3,70971E-05 0,00181 2,42733E-07 
91 140 4,84735E-05 4,56889E-05 0,00199 3,59938E-07 
92 166,5 5,71662E-05 5,44992E-05 0,00213 4,20497E-07 
94 215 7,19646E-05 6,97509E-05 0,00232 6,36957E-07 
95 233,5 8,11932E-05 7,8851E-05 0,00237 8,76E-07* 
96 243 1,44209E-04 1,41383E-04 0,00265 1,38E-06* 
97 258 2,74994E-04 2,71734E-04 0,00348 3,46E-06* 
98 263 3,1368E-04 3,10219E-04 0,00352 3,8E-06* 
99 283 4,39991E-04 4,35689E-04 0,00434 5,83E-06* 
100 307 5,78653E-04 5,71937E-4 0,00474 7,67E-06* 
101 330 6,90748E-04 6,82257E-04 0,00494 8,37E-06* 
102 336 7,15451E-04 7,06151E-04 0,00502 8,98E-06* 
103 354 7,93987E-04 7,86477E-04 0,00561 9,0E-06* 
104 378 9,04451E-04 8,94255E-04 0,00582 9,79E-06* 
105 402 0,00101 9,93899E-04 0,00656 1,16E-05* 
106 428 0,00113 0,00111 0,00679 1,2E-05* 
107 455 0,00119 0,00117 0,00724 1,31E-05* 
108 473 0,00121 0,0012 0,01018* 1,62E-05* 
109 479 0,00124 0,00123 0,01255* 1,85E-05* 
110 496,5 0,00143 0,00143 0,0178* 3,02E-05* 
111 503,5 0,00152 0,00153 0,02105* 3,08E-05* 
112 522,5 0,00175 0,00178 0,02616* 4,17E-05* 
113 545,5 0,00218 0,00212 0,0336* 5,94E-05* 
114 572,3 0,00272 0,00267 0,04556* 8,43E-05* 
115 596,5 0,00333 0,0033 0,05643* 1,07E-04* 
116 620,5 0,00395 0,00396 0,06841* 1,29E-04* 
117 646 0,00433 0,00434 0,07353* 1,41E-04* 
* Nachweisgrenze 
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Ie. HFR Eu1bis 3 
Tabelle 55: Heizprogramm und Plattenwechsel von HFR Eu1bis3 
Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
00:00 
01:00 
01:30 
04:30 
06:30 
06:40 
28:30 
52:30 
96:00 
98:00 
99:00 
99:30 
102:30 
104:30 
114:30 
118:00 
122:00 
124:00 
147:00 
170:00 
173:00 
197:00 
220:00 
247:00 
272:00 
296:30 
322:00 
324:00 
60 
30 
180 
120 
10 
1310 
1440 
2610 
120 
60 
30 
180 
120 
600 
207 
240 
120 
1380 
1380 
180 
1440 
1380 
1620 
1500 
1470 
1530 
120 
 
20 
20 
300 
300 
1250 
1250 
1250 
1250 
1250 
20 
20 
300 
300 
1250 
1250 
1412 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
1600 
20 
0 
560 
0 
475 
0 
0 
0 
0 
-615 
0 
560 
0 
475 
0 
46.98 
46.98 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
-790 
 
120 
120 
120 
120 
120 
120 - 121 
121 - 122 
122 - 123 
123 
123 - 124 
124 
124 
124 
124 
124 
124 - 125 
125 
125 - 126 
126 - 127 
127 - 128 
128 - 129 
129 - 130 
130 - 131 
131 - 132 
132 - 133 
133 - 134 
134 
134 - 135 
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Tabelle 56: Cs-137 und Cs-134-Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR Eu1bis 3 
Platte Cs-137 (Bq) +- (Bq) Cs-134 (Bq) +- (Bq) Datum 
120 3,832E+04 3,998E+03 1,769E+04 1,854E+03 20.08.08 
121 1,827E+05 1,684E+04 9,261E+04 8,548E+03 25.08.08 
122 2,754E+05 2,504E+04 1,428E+05 1,299E+04 20.08.08 
123 7,192E+05 6,571E+04 3,704E+05 3,386E+04 20.08.08 
124 7,436E+05 6,760E+04 3,890E+05 3,544E+04 28.08.08 
125 6,600E+06 5,989E+05 3,466E+06 3,148E+05 28.08.08 
126 2,696E+07 2,447E+06 1,402E+07 1,273E+06 20.08.08 
127 1,851E+07 1,680E+06 9,519E+06 8,645E+05 25.08.08 
128 2,459E+06 2,234E+05 1,272E+06 1,156E+05 20.08.08 
129 1,514E+07 1,377E+06 7,848E+06 7,148E+05 20.08.08 
130 1,265E+07 1,148E+06 6,477E+06 5,879E+05 28.08.08 
131 1,296E+07 1,176E+06 6,568E+06 5,964E+05 25.08.08 
132 1,077E+07 9,773E+05 5,474E+06 4,973E+05 28.08.08 
133 9,736E+06 8,833E+05 4,913E+06 4,457E+05 25.08.08 
134 9,915E+06 8,999E+05 5,015E+06 4,557E+05 28.08.08 
 
Tabelle 57: Ag-110m und Ru-106 Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR Eu1bis 3 
Platte Ag-110m (Bq) +- (Bq) Ru-106 (Bq) +- (Bq) Datum 
120 1,524E+03 3,951E+02 <4,096E+03* <4,096E+03* 20.08.08 
121 1,204E+04 1,274E+03 3,814E+04 7,591E+03 25.08.08 
122 4,738E+03 4,793E+02 <3,044E+03* <3,044E+03* 20.08.08 
123 3,659E+03 6,636E+02 <1,457E+04* <1,457E+04* 20.08.08 
124 9,657E+02 2,809E+02 <8,150E+03* <8,150E+03* 28.08.08 
125 4,088E+03 9,118E+02 2,554E+04 2,641E+04 28.08.08 
126 6,245E+03 5,923E+03 <1,064E+05* <1,064E+05* 20.08.08 
127 7,657E+03 2,663E+03 <8,024E+04* <8,024E+04* 25.08.08 
128 9,451E+02 5,667E+02 <2,026E+04* <2,026E+04* 20.08.08 
129 9,571E+03 6,372E+03 <1,759E+05* <1,759E+05* 20.08.08 
130 7,432E+03 1,521E+03 <4,453E+04* <4,453E+04* 28.08.08 
131 7,007E+03 1,613E+03 <4,669E+04* <4,669E+04* 25.08.08 
132 6,601E+03 1,747E+03 <5,338E+04* <5,338E+04* 28.08.08 
133 6,877E+03 9,940E+02 <2,530E+04* <2,530E+04* 25.08.08 
134 5,645E+03 1,490E+03 <5,241E+04* <5,241E+04* 28.08.08 
* Nachweisgrenze 
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Tabelle 58: Kumulierte Freisetzungsanteile für HFR Eu1bis3 
Platte Zeit (h) 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Cs-137 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Cs-134 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Ag-110m 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Ru-106 
120 6,66 7,58526E-07 7,23074E-07 6,30962E-05 1,25956E-07 
121 28,5 4,37459E-06 4,50848E-06 5,68517E-04 1,30977E-06 
122 52,5 9,82601E-06 1,03454E-05 7,64663E-04 1,40347E-06 
123 98 2,40702E-05 2,54854E-05 9,1637E-04 1,85125E-06 
124 118 3,87775E-05 4,14061E-05 9,56978E-04 2,10579E-06 
125 124 1,69421E-04 1,83078E-04 0,00113 2,90268E-06* 
126 147 7,03102E-04 7,56182E-04 0,00139 6,17374E-06* 
127 170 0,00107 0,00115 0,00171 8,66367E-06* 
128 173 0,00112 0,0012 0,00175 9,28834E-06* 
129 197 0,00142 0,00152 0,00215 1,46973E-05* 
130 220 0,00167 0,00178 0,00246 1,60868E-05* 
131 247 0,00192 0,00205 0,00275 1,75346E-05* 
132 272 0,00214 0,00228 0,00303 1,92014E-05* 
133 296,5 0,00233 0,00248 0,00332 1,99866E-05* 
134 324 0,00253 0,00268 0,00356 2,16212E-05* 
* Nachweisgrenze 
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If. HFR Eu1bis 4 
Tabelle 59: Heizprogramm und Plattenwechsel von HFR Eu1bis4 
Zeit (hh:mm) Schrittdauer (min) Temperatur (°C) 
Temperatur-
steigung (°C/h) Platte 
00:00 
00:30 
03:30 
05:30 
22:30 
29:30 
45:00 
53:30 
56:30 
66:30 
71:30 
76:30 
86:30 
91:30 
96:30 
106:30 
115:30 
116:30 
126:30 
136:30 
140:00 
160:30 
166:00 
184:30 
208:30 
232:30 
234:30 
256:30 
259:30 
280:30 
282 
30 
180 
120 
1020 
420 
930 
510 
180 
600 
300 
300 
600 
300 
300 
600 
540 
60 
600 
600 
210 
1230 
330 
1110 
1440 
1440 
120 
1320 
180 
1260 
120 
 
20 
300 
300 
800 
800 
800 
800 
800 
1250 
1250 
1320 
1390 
1500 
1535 
1570 
1630 
1666 
1670 
1695 
1710 
1711.5 
1720 
1720 
1720 
1720 
1720 
1720 
1720 
1720 
1720 
20 
560 
0 
250 
0 
0 
0 
0 
150 
0 
14 
14 
11 
7 
7 
6 
4 
4 
2.5 
1.5 
0.42 
0.42 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
0 
- 850 
 
136 
136 
136 
136 
136 - 137 
137 
137 -138 
138 
138 
138 
138 - 139 
139 
139 
139 - 140 
140 
140 
140 - 141 
141 
141 
141 
141 - 142 
142 
142 - 143 
143 
143 
143 
143 - 144 
144 
144 - 145 
145 
145 
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Tabelle 60: Cs-137 und Cs-134-Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR Eu1bis 4 
Platte Cs-137 (Bq) +- (Bq) Cs-134 (Bq) +- (Bq) Datum 
136 5.206E+05 1.814E+04 2.297E+05 8.501E+03 27.11.08 
137 3.644E+04 1.541E+03 1.446E+04 6.573E+02 27.11.09 
138 8.313E+05 2.881E+04 3.811E+05 1.398E+04 27.11.10 
139 8.459E+06 2.945E+05 3.918E+06 1.448E+05 27.11.11 
140 3.909E+07 1.895E+06 1.654E+07 1.477E+06 19.12.08 
141 3.861E+07 1.732E+06 1.629E+07 1.432E+06 19.12.08 
142 3.192E+07 1.529E+06 1.374E+07 1.217E+06 19.12.08 
143 1.536E+08 6.882E+06 6.481E+07 5.715E+06 19.12.08 
144 1.034E+08 4.671E+06 4.444E+07 3.950E+06 19.12.08 
145 1.051E+08 4.730E+06 4.547E+07 4.022E+06 19.12.08 
 
 
Tabelle 61: Ag-110m und Ru-106 Aktivitäten der Kondensatplatten von HFR Eu1bis 4 
Platte Ag-110m (Bq) +- (Bq) Ru-106 (Bq) +- (Bq) Datum 
136 1.124E+02 1.483E+02 - - 27.11.08 
137 1.652E+02 1.086E+02 - - 27.11.09 
138 1.684E+04 6.525E+02 - - 27.11.10 
139 7.696E+03 2.100E+03 - - 27.11.11 
140 1.422E+05 1.422E+05 - - 19.12.08 
141 1.867E+04 1.310E+04 - - 19.12.08 
142 2.517E+04 3.267E+04 - - 19.12.08 
143 1.366E+05 5.744E+04 - - 19.12.08 
144 8.363E+04 4.737E+04 - - 19.12.08 
145 6.588E+04 4.680E+04 - - 19.12.08 
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Tabelle 62: kumulierte Freisetzungsanteile für HFR Eu1bis4 
Platte Zeit (h) 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Cs-137 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Cs-134 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Ag-110m 
Kumulierter 
Freisetzungsanteil 
Ru-106 
136 22,5 1,03625E-05 1,03744E-05 5,38434E-06 - 
137 45 1,1087E-05 1,10293E-05 1,32977E-05 - 
138 71,5 2,76279E-05 2,82417E-05 8,19888E-04 - 
139 91,5 1,96003E-04 2,05185E-04 0,00119 - 
140 115,5 9,74144E-04 9,5208E-04 0,00843 - 
141 140 0,00174 0,00169 0,00938 - 
142 166 0,00238 0,00231 0,01066 - 
143 234,5 0,00544 0,00523 0,01762 - 
144 259,5 0,00749 0,00724 0,02188 - 
145 282 0,00959 0,00929 0,02523 - 
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II. Anhang - Spannungsanalyse 
Die Spannungsverteilung in einer dickwandigen Kugelschale wird analog zur Vorgehens-
weise für einen dickwandigen Zylinder hergeleitet. Eine Herleitung für den dickwandigen, 
zylindrischen Behälter findet sich in [Klapp 1980]. Analog zur dortigen Vorgehensweise 
wird die Vorzeichenkonvention positiv für Druckspannung in Radialrichtung und positiv 
für Zugspannung in Tangentialrichtung gesetzt. Diese unübliche Konvention gilt nur für 
diesen Unterpunkt um die Vergleichbarkeit zu gewährleisten. An allen anderen Stellen 
dieser Arbeit ist Druckspannung mit negativem Vorzeichen angegeben. Es ergibt sich 
folgendes infinitesimales Gleichgewicht für die Kugelgeometrie. 
 
( )20 θ ϕσ σ σ= + +rd r r rdr  Gleichung 66 
 
Aufgrund der Symmetrie ist die Tangentialspannung gleich in allen Richtungen: 
 
θ ϕσ σ σ= = t  Gleichung 67 
 
Berücksichtigt man nun die Verschiebungsbedingungen in Radial- und Tangentialrichtung 
ergeben sich drei Differentialgleichungen. 
 
0
2
σ
σ σ⇔ = + ⋅ +r
r t
dr
dr
 Gleichung 68 
 
2νσσ
ε = = − − tr
r
dw
dr E E
 Gleichung 69 
 
σ νσ
ε = = +t rt
w
r E E
 Gleichung 70 
 
Umstellen von Gleichung 69 und Gleichung 70 nach ( )σ r w  und ( )σ t w  ergibt: 
 
( )2 2 11 2
ν
σ ν
ν ν
 
= − − − 
− −  
r
E w dw
r dr
 Gleichung 71 
 
21 2
σ ν
ν ν
 
= + 
− −  
t
E w dw
r dr
 Gleichung 72 
 
Durch Einsetzen in Gleichung 68 erhält man schließlich: 
 
2 2
20 2
= + −
r d w dw
r w
dr dr
 
Gleichung 73 
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Die allgemeine Lösung für diese Differentialgleichung lautet: 
 
( ) 21 2= + Cw r C r
r
 Gleichung 74 
 
Diese Lösung kann jetzt zusammen mit den Randbedingungen ( )σ =r i ir p  und ( )σ =r a ar p  
in Gleichung 71 eingesetzt werden und nach C1 und C2 gelöst werden.  
 
( ) ( )
3 3
1 3 3
1 2ν−
= −
−
i i a a
a i
C p r p r
E r r
 Gleichung 75 
 
( ) ( )( )( )
3 3
2 3 3
11
2
ν +
= −
−
i a
i a
a i
r r
C p p
E r r
 Gleichung 76 
 
Mit den Ausdrücken für C1 und C2 kann Gleichung 74 nun in Gleichung 71 und Gleichung 
72 eingesetzt werden, um die radiale und tangentiale Spannungsverteilung zu erhalten. 
  
( ) ( ) ( )
3 3
3 3
33 3
1
σ
 
= − + − 
−  
a i
r i a a a i i
a i
r rp p p r p r
rr r
 Gleichung 77 
 
( ) ( ) ( )
3 3
3 3
33 3
1 1
2
σ
 
= − + − 
−  
a i
t i a i i a a
a i
r rp p p r p r
rr r
 Gleichung 78 
 
Die Spannungsverteilung im Dreischichtensystem IPyC, SiC und OPyC erhält man nun 
durch Einsetzen der Randbedingungen zwischen den Schichten. 
 
( ), ,σ =r IP i IP ir p  Gleichung 79 
 
( ) ( ), , , , 1σ σ= =r IP a IP r SI i SIr r p  Gleichung 80 
 
( ) ( ), , , , 2σ σ= =r SI a SI r OP i OPr r p  Gleichung 81 
 
( ), ,σ =r OP a OP ar p  Gleichung 82 
 
( ) ( ), ,=IP a IP SI i SIw r w r  Gleichung 83 
 
( ) ( ), ,=SI a SI OP i OPw r w r  Gleichung 84 
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Bild 76: Tangentialspannungsverteilung für ein linearelastisches, kugelsymetrisches Dreischichten-
system bei einem Innendruck von 33 MPa 
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Bild 77: Radialspannungsverteilung für ein linearelastisches, kugelsymmetrisches Dreischichtensystem 
bei einem Innendruck von 33 MPa 
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In Bild 76 und Bild 77 sind die tangentiale und radiale Spannungsverteilung für ein linear-
elastisches, kugelsymmetrisches Dreischichtensystem mit einem aufgeprägten Innendruck 
von 33 MPa dargestellt. Das Verhalten des realen Systems IPyC-Schicht, SiC-Schicht und 
OPyC-Schicht während der Bestrahlung ist komplexer. So müssen zum Beispiel die 
unterschiedlichen Temperaturausdehnungskoeffizienten und der Einfluss der Fluenz 
schneller Neutronen auf die Dimensionsänderung des PyC berücksichtigt werden (siehe 
Bild 78). Zwar gibt es in der Literatur Ansätze für analytische Lösungen, die diese 
Einflüsse zum Teil berücksichtigen [Prados u. Scott 1967], [Walther 1971], [Miller u. 
Bennet 1993], jedoch kommen auch diese Modelle nicht ohne Vereinfachungen aus. Im 
Rahmen dieser Arbeit wurde zur Modellierung des Spannungsaufbaus in den Partikelhüll-
schichten die Methode der Finiten Elemente Rechnung angewendet. 
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Bild 78: Bestrahlungsinduzierte Dimensionsänderung von PyC in radialer und tangentialer Richtung in 
Abhängigkeit von der schnellen Neutronenfluenz (E > 0,1 MeV) 
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III. Anhang - Temperaturrechnungen 
IIIa. Temperaturverteilung in den Brennelementen 
Eine Abschätzung der Temperaturverteilung im Brennelement während der Bestrahlung 
ergibt sich aus der vereinfachten Wärmebilanz. Als Vereinfachung wird hier angenommen, 
dass die volumetrische Wärmeproduktion in der Brennstoffzone und die Wärmeleitfähig-
keit im gesamten Brennelement konstant sind. 
 
2
2
1 0     BrennstoffzonebdTd r
r dr dr
λ φ ⋅ + = 
 
&&&
 Gleichung 85 
  
2
2
1 0            KugelschalesdTd r
r dr dr
λ ⋅ = 
 
 Gleichung 86 
  
3
3
4
BE
i
P
r
φ
pi
=
&&&
 
 
  
Lösung:  
2
038
BE
b
i
P rT C
rpiλ= − +  Gleichung 87 
  
1
2s
CT C
r
= +  Gleichung 88 
  
Randbedingungen:  
0
0b
r
dT
dr
=
=  
 
  
( ) ( )b i s iT r r T r r= = =   
  
( )s a aT r r T= =   
  
24
a
s BE
r r a
dT P
dr r
λ
pi
=
− =  
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Lösung:  
1 4
BEPC
piλ=   
  
2 4
BE
a
a
PC T
rpiλ= −   
  
0
1 1 1
4 2
BE
a
i a i
PC T
r r rpiλ
 
= − + + 
 
 
 
  
 = volumetrische Leistung,    = Brennelementleistung,
 = Wärmeleitfähigkeit,  = Temperatur der Brennstoffzone,   
 = Temperatur der Schale,  = Außentemperatur des Brennelements, 
 = Radius
BE
b
s a
P
T
T T
r
φ
λ
&&&
,  = Radius der Brennstoffzone,  = Außenradiusi ar r
 
 
 
Für die Temperaturverteilung im Partikel wird analog vorgegangen. Die Wärmeleitfähig-
keit der Graphitmatrix ist eine Funktion der Temperatur und der Fluenz schneller 
Neutronen (siehe Bild 79). 
 
 
0 1 2 3 4
0
10
20
30
40
50
60
70
 
re
la
tiv
e 
W
är
m
el
ei
tfä
hi
gk
ei
t (λ
 
/ λ
0)
Schnelle Fluenz (1021 n/cm2)
 
Bild 79: Relative Wärmeleitfähigkeit von Matrixgraphit in Abhängigkeit von der Fluenz schneller 
Neutronen und Temperatur [Kugeler u. Schulten 1989] 
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In Bild 80 ist die Wärmeleitfähigkeit in den Partikelhüllschichten in Abhängigkeit von der 
Temperatur angegeben.  
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Bild 80: Wärmeleitfähigkeit von Partikelschichtmaterialien in Abhängigkeit von der Temperatur 
[Nabielek u. a. 1992] 
 
Die berechneten, mittleren Bestrahlungstemperaturen, der in dieser Arbeit untersuchten 
Brennelemente, sind in Tabelle 63 aufgeführt. 
 
Tabelle 63: Bestrahlungstemperaturen der untersuchten Brennelemente 
Brennelement Außentemperatur der Kugel 
Temperatur im 
Kugelzentrum 
Brennstoff-
temperatur 
Temperatur-
gradient im 
Partikel 
AVR 74/18 ~ 720 °C ~ 820 °C ~ 834°C ~ 13°C 
HFR K6/2 ~ 800 °C ~ 940 °C ~ 962°C ~ 21°C 
HFR K6/3 ~ 800 °C ~ 940 °C ~ 963°C ~ 22°C 
HFR Eu1bis 1 ~ 1000 °C ~ 1250 °C ~ 1305°C ~ 55°C 
HFR Eu1bis 3 ~ 1000 °C ~ 1250 °C ~ 1316°C ~ 65°C 
HFR Eu1bis 4 ~ 1000 °C ~ 1250 °C ~ 1316°C ~ 65°C 
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IIIb. Temperaturverteilung in der KüFA-II 
Die Aufheizung der KüFA-II erfolgt durch Joule´sche Wärme, die bei hohen Stromstärken 
im Heizelement freigesetzt wird. Das Brennelement wird vom zylindrischen Heizelement 
umschlossen. Die Konfiguration, und damit die Temperaturverteilung im Brennelement, 
sind achsensymmetrisch. Die umgebenden Hitzeschilde begrenzen den Wärmeverlust nach 
außen und sorgen für eine Homogenisierung der Temperatur über der Höhe (siehe Bild 9). 
Trotzdem ist die Temperaturverteilung über der Höhe während eines Ausheizversuchs in 
den Ofenteilen und dem Brennelement nicht homogen. Vielmehr stellt sich ein abfallender 
Gradient von der Mitte zu den wassergekühlten Komponenten Kühlfinger und Strom-
anschluss ein. Mit Hilfe des Finiten Elemente (FEM) Programms Abaqus wurde die 
Temperaturverteilung in der KüFA-II bei verschiedenen Heizleistungen berechnet. Dazu 
wurden die Tantalteile Heizelement, Gasleitzylinder und Hitzeschilde sowie der Kupfer-
block, der Kühlfinger, das Thermoelement und das Brennelement als zweidimensionales, 
achsensymmetrisches FEM Modell modelliert. Außerdem wurden die temperatur-
abhängigen Materialeigenschaften Dichte, Wärmeleitfähigkeit, Wärmekapazität und 
Emissionsgrad modelliert [Touloukain u. DeWitt 1970].  
 
Tabelle 64: Benötigte KüFA-Heizleistungen für verschiedene Temperaturen 
Leistung (W) Gemessene Temperatur (°C) Berechnete Temperatur (°C) 
1356 600 742 
2905 1000 1036 
4772 1300 1262 
8160 1600 1535 
9696 1700 1630 
10960 1800 1700 
 
 
Die umgebende, wassergekühlte Haube wurde als umgebender Raum mit 20 °C Wand-
temperatur modelliert, der im Strahlungsaustausch mit den inneren Ofenkomponenten steht. 
Die Heizleistung wurde durch einen über das Volumen konstanten Quellterm im 
modellierten Heizelement simuliert. Als Wärmetransportmechanismen zwischen den 
Komponenten wurden Wärmeleitung und Wärmestrahlung modelliert. Da bei hohen 
Temperaturen die beiden zuvor genannten Mechanismen stark überwiegen, konnte der 
Wärmetransport durch Konvektion vernachlässigt werden. In Tabelle 64 und Bild 81 
werden die gemessenen und die mit Abaqus berechneten Temperaturen am Thermoelement 
bei vorgegebener Heizleistung verglichen. Insgesamt ist die Übereinstimmung zufrieden 
stellend, bei höheren Temperaturen unterschätzt die Rechnung die tatsächlichen Werte 
jedoch. 
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Bild 81: Berechnete und gemessene KüFA-Temperatur in Abhängigkeit von der Heizleistung 
 
 
In der farbigen Illustration der Temperaturverteilung (Bild 82 und Bild 83) ist zu sehen, 
dass sich das Brennelement im Zentrum der Zone höchster Temperatur befindet. Der 
Temperaturunterschied zwischen heißestem und kältestem Punkt im Brennelement beträgt 
etwa 100 °C wobei die mittlere Temperatur gut mit dem Wert am Thermoelement überein-
stimmt. 
 
 
 
Bild 82: Temperaturverteilung (in K) in der KüFA-II bei 1650 °C Temperatur am Thermoelement 
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Bild 83: Temperaturverteilung (in K) im Brennelement bei 1650 °C Temperatur am Thermoelement 
 
 
 
  oben 
 181 
 
IIIc. AVR 74/18 
Im Gegensatz zu den übrigen untersuchten Brennelementen, wurde AVR 74/18 nicht in 
einem Materialtestreaktor unter kontrollierten Bedingungen bestrahlt, sondern durchlief den 
Kugelhaufenkern des AVR. Kühlgas und Brennelemente wurden im AVR im Gegenstrom 
geführt, d.h. das Helium durchlief den Reaktor von unten nach oben und heizte sich dabei 
von 250 °C auf 950 °C auf. Außerdem war die Brennelementleistung während des Reaktor-
durchlaufs am Anfang am höchsten und nahm zum Ende hin mit steigendem Abbrand ab. 
Insgesamt ergab sich damit ein fallender Temperaturverlauf vom Beginn bis zum Ende 
eines Zyklus. Die genaue Temperaturhistorie eines Brennelements ist aufgrund der Natur 
des Kugelhaufenreaktors nicht bekannt. Während des AVR-Betriebs wurden allerdings, im 
Rahmen eines Experiments, insgesamt 106 Monitorkugeln mit Schmelzdrähten unter-
schiedlicher Schmelztemperaturen eingesetzt, die den Kugelhaufen durchliefen. Diese 
wurden im Anschluss untersucht und es wurde festgestellt welche Drähte geschmolzen 
waren und welche maximale Temperatur demzufolge erreicht worden war [Schenk u. 
Nabielek 1989]. In Bild 84 ist der angenommene Temperaturverlauf des Brennstoffs für 
AVR 74/18 dargestellt. Die Temperaturdifferenz zwischen Brennelementoberfläche und 
Brennstoff ist dabei bereits berücksichtigt (siehe Tabelle 63). 
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Bild 84: Angenommener Temperaturverlauf während der Bestrahlung von AVR 74/18 [Nabielek 2008] 
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IV. Anhang – Bestimmung der Unsicherheit 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Reihe von Messungen durchgeführt, für die Unsicher-
heitswerte bestimmt werden mussten. Dies betraf in erster Linie die Bestimmung der Spalt-
produktaktivität mittels Gammaspektrometrie. Mit diesem Verfahren wurden folgende 
Messungen durchgeführt:  
 
− Aktivitätsbestimmung auf den Kondensatplatten zur Messung der Freisetzung fester 
Spaltprodukte 
− Aktivitätsbestimmung in den Kühlfallen zur Messung der Spaltgasfreisetzung 
− Aktivitätsmessung der Brennelemente zur Inventarbestimmung und Abbrand-
bestimmung 
 
Außerdem musste die Unsicherheit der Kühlfingereffizienz, die Unsicherheit der 
Temperaturmessungen in der KüFA-II sowie die Unsicherheit der Dimensionsmessung der 
Partikelhüllschichten und der Brennelemente bestimmt werden. 
 
1. Statistischer Fehler 
Die Verteilung von Messwerten wird mathematisch durch die Poisson-Verteilung 
beschrieben. Ist die Zahl der Messwerte bzw. Impulse groß genug, kann die Poisson-
Verteilung durch eine Normalverteilung nach Gauß angenähert werden. Die Streuung der 
Verteilung um den zu erwartenden Mittelwert wird durch die Standardmessunsicherheit 
ausgedrückt. Bei einer Anzahl (n) Messungen ergibt sich der Mittelwert (xm) der Messwerte 
(xi) zu: 
 
1
1 n
m i
i
x x
n
=
= ∑  Gleichung 89 
 
Die Standardmessunsicherheit ergibt sich zu: 
 
( )2
1
1
n
i m
i
x x
n
σ =
−
=
−
∑
 
Gleichung 90 
 
Für eine große Zahl registrierter Impulse (X) in einem Gammadetektor kann die Standard-
messunsicherheit abgeschätzt werden. 
 
Xσ ≈  Gleichung 91 
 
Es kann erwartet werden, dass der tatsächliche Wert mit einer Wahrscheinlichkeit von 
68,3 % innerhalb des Intervalls ±σ liegt. Üblicherweise wird die zweifache Standardmess-
unsicherheit angegeben. Dies bedeutet, dass der tatsächliche Wert zu 95,7 % innerhalb des 
angegeben Unsicherheitsintervalls liegt. 
 
X B U= −  Gleichung 92 
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Setzt sich der Messwert (X) aus einer Untergrundmessung und einer Probenmessung 
zusammen (siehe Gleichung 92), kann der gesamte statistische Fehler aus dem Fehler des 
gemessenen Untergrunds und der Probenmessung bestimmt werden. 
 
stat U Bσ ≈ +  Gleichung 93 
 
Der statistische Fehler der gammaspektrometrischen Messungen wurde nach Eingabe der 
Daten des Referenzstrahlers, nach Aufnahme des Hintergrundspektrums und nach der 
Kalibrierung automatisch durch das verwendete Programm InterWinner bestimmt. 
 
2. Systematische Fehler 
Neben der statistischen Messunsicherheit mussten zusätzlich die systematischen Fehler, 
d.h. die Fehler die in einer Reihe von Messungen immer gleich sind, bestimmt werden. Ein 
Beispiel für einen systematischen Fehler ist z.B. die Ungenauigkeit der verwendeten Radio-
nuklidstandards für die Gammaspektrometrie und der nuklearen Daten (Zerfallskonstanten, 
Emissionswahrscheinlichkeiten etc.). In der Regel konnten diese Unsicherheiten ebenfalls 
in der InterWinner-Auswertung berücksichtigt werden. In einigen Fällen mussten sie 
jedoch zusätzlich berechnet werden. In diesen Fällen kam das Programm GUM-Workbench 
zum Einsatz.  
 
Zur Bestimmung der Unsicherheit mit GUM-Workbench wurden zuerst die 
mathematischen Zusammenhänge der Eingangs- und Zielgrößen eingegeben. Den Ein-
gangsgrößen (xi) wurden die bekannten oder geschätzten Unsicherheiten (σi) zugeordnet. 
Die gesamte Unsicherheit der Zielgröße (F) wurde schließlich durch das Programm nach 
der Methode der Gauß´schen Fehlerfortpflanzung berechnet. 
 
2
1
n
g i
i i
dF
dx
σ σ
=
 
≈  
 
∑  Gleichung 94 
 
Im Folgenden sei die Verfahrensweise am Beispiel der Aktivitätsmessung der Kondensat-
platten illustriert. Zur Messung wurde die Platte in einem definierten Abstand vor einen 
Germaniumdetektor platziert. Vorher wurde in einer Übernachtmessung der Untergrund im 
Labor bestimmt. Eine punktförmige Cs-137-Quelle wurde als Standard zur Bestimmung 
der Proportionalitätskonstante verwendet. Neben dem statistischen Fehler und der 
Unsicherheit der Standardaktivität musste noch berücksichtigt werden, dass der Mess-
abstand zwischen der Messung des Standards und der Probenmessung geringfügig variierte. 
Üblicherweise sollte zur Kalibrierung eine Referenzprobe verwendet werden, die eine 
möglichst ähnliche Geometrie und Aktivitätsverteilung wie die auszumessenden Proben 
aufweist. Da jedoch die Verteilung der Spaltprodukte auf den Kondensatplatten unbekannt 
war, wurde konservativ eine Rechteckverteilung für die mögliche Verteilung der Spalt-
produkte angenommen. Diese verlief von einer Konzentration im Zentrum bis zu einer 
Konzentration aller Spaltprodukte am Rand der Platte. Der größtmögliche Fehler würde bei 
einer vollständigen Konzentration am Rand auftreten.  
 
Der Zusammenhang zwischen der Cs-137-Aktivität der Referenzprobe (As) und gemes-
sener Impulsrate (Is) ergibt sich zu:  
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 Gleichung 95 
 
Mit der Emissionswahrscheinlichkeit (pγ,661) und der intrinsischen Detektoreffizienz (E661) 
bei 661,66 keV sowie dem Abstand (ls) zwischen Referenzprobe und Detektor. Üblicher-
weise werden diese Faktoren zu einem Kalibrierfaktor (F137) zusammengefasst, der durch 
Kalibrierung bestimmt wird. Die Schwächung der Strahlung durch Selbstabsorption und 
Absorption in der Atmosphäre wurde in dieser Betrachtung vernachlässigt. 
 
 
Bild 85: Darstellung der Messgeometrie für die Aktivitätsmessung der Kondensatplatten 
 
 
Bei der Ausmessung der Kondensatplatten ergibt sich die Impulsrate aus der Integration der 
Verteilung der Plattenaktivität (Ap) über den Plattenradius (r): 
 
( )
( ),661 661 2 20 4
R
p
p
p
A r
I p E dr
l rγ pi
= ⋅ ⋅
⋅ +∫
 Gleichung 96 
 
Mit dem Abstand (lp) zwischen Kondensatplatte und Detektor und dem äußeren Radius (R) 
der Kondensatplatte (siehe Bild 85). Wäre die gesamte Aktivität im Randbereich 
konzentriert, würde sich die Impulsrate nach folgender Gleichung ergeben: 
 
( ),661 661 2 24
p
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I p E
l Rγ pi
= ⋅ ⋅
⋅ +
 Gleichung 97 
 
Da die Aktivität jedoch anhand des experimentell bestimmten Kalibrierfaktors aus der 
gemessenen Impulsrate berechnet wird, ergibt sich ein prinzipieller Fehler (∆A). 
 
,137
1
B p
s
A I
F
= ⋅  Gleichung 98 
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Der maximale prinzipielle oder systematische Fehler kann nun durch Einsetzen bestimmt 
werden. 
 
( )2 2
2
,137
11p p
s s
l R
A I
l F
 +
 ∆ ≤ − ⋅ ⋅
 
 
 Gleichung 99 
 
Bei einem Messabstand von 50 cm, vollständiger Konzentration der Aktivität am Platten-
rand und einer Abweichung der Messabstände von 0.5 cm (Probe und Standard wurden zur 
Messung in Halterungen fixiert) ergäbe sich eine maximale, relative, systematische Un-
sicherheit von 2,4 %.  
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V. Anhang – Diffusionsparameter 
Der temperaturabhängige Diffusionskoeffizient ergibt sich nach Arrhenius zu: 
 
0
0
   (Arrhenius-Gleichung)
 Vor-exponentielle Konstante
 Allgemeine Gaskonstante,    Aktivierungsenergie
Q
R TD D e
D
R Q
 
− 
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=
= =
 
Gleichung 100 
 
 
 
 
In den folgenden Tabellen (Tabelle 65 bis Tabelle 68) sind die im Rahmen dieser Arbeit 
verwendeten Parameter für das angewendete Diffusionsmodell zusammengefasst 
[Verfondern u. a. 1997]. 
 
Tabelle 65: Diffusionsparameter für Cäsium in Hüllschichten und A3-Graphit [Verfondern u. a. 1997] 
 D0 (m²/s) Q (kJ/mol) 
A3-Graphit 3,6E-04 189 
Kern (UO2) 5,6E-08 
5,2E-04 
209 
362 
Pufferschicht 1E-08 0 
PyC-Schicht 6,3E-08 222 
SiC-Schicht 
5,5E-14⋅exp(φ/5) * 
1,6E-02 
125 
514 
* Fluenz schneller Neutronen (> 0,1 MeV) in 1025 m-2 
 
 
Tabelle 66: Diffusionsparameter für Strontium in Hüllschichten u. A3-Graphit [Verfondern u. a. 1997] 
 D0 (m²/s) Q (kJ/mol) 
A3-Graphit 1,0E-02 303 
Kern (UO2) 2,2E-03 488 
Pufferschicht 1E-08 0 
PyC-Schicht 2,3E-06 197 
SiC-Schicht 
1,2E-09 
1,8E+06 
205 
791 
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Tabelle 67: Diffusionsparameter für Silber in Hüllschichten und A3-Graphit [Verfondern u. a. 1997] 
 D0 (m²/s) Q (kJ/mol) 
A3-3 Graphit 
A3-27 Graphit 
A3-3 Graphit bestrahlt 
68 
1,3 
1,6 
262 
246 
258 
Kern (UO2) 6,7E-09 165 
Pufferschicht 1E-08 0 
PyC-Schicht 5,3E-09 154 
SiC-Schicht 3,6E-09 215 
 
 
Tabelle 68: Diffusionsparameter für Krypton, Xenon und Jod in Hüllschichten und A3-Graphit 
[Verfondern u. a. 1997] 
 D0 (m²/s) Q (kJ/mol) 
A3-Graphit (entl. Korngrenzen) 
A3-Graphit (im Korn) 
6,0E-06 
1E-18 
0 
71 
Kern (UO2) 8,8E-15 
6,0E-01 
54 
480 
Pufferschicht 1E-08 0 
PyC-Schicht 
2,9E-08 
2,0E+05 
291 
923 
SiC-Schicht ~ 0 ~ 0 
 
 
Der Diffusionskoeffizient von Cäsium setzt sich aus einem Anteil für hohe Temperaturen 
und einem Anteil für niedrige Temperaturen zusammen. Der Anteil für niedrige 
Temperaturen enthält zusätzlich einen Term, der die Vor-exponentielle Konstante in 
Abhängigkeit von der schnellen Fluenz beschreibt [Allelein 1980], [Verfondern u. a. 1997]. 
In Bild 86 ist die Zusammensetzung aus den beiden Anteilen illustriert. 
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Bild 86: Zusammensetzung des temperaturabhängigen Diffusionskoeffizienten von Cäsium in Silizium-
karbid (Φ = 4,6·1025 m-2) 
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VI. Anhang – Korrekturfaktoren für Gammaspektrometrie 
Die Eigenabsorption in Brennstoff und Graphitmatrix ist abhängig vom Kugeltyp. Eine 
Verbesserung der Messgenauigkeit kann durch Bestimmung von Korrekturfaktoren für die 
verschiedenen Kugeltypen erreicht werden [Freis u. a. 2006]. Hierbei kann die Brennstoff-
zone vereinfacht als homogenes Medium betrachtet werden. Die spezifische Gamma-
aktivität pro Volumen beträgt dann in der Brennstoffzone: 
 
3
 3
4 i
A
a
r
γ
pi
=  
 
 
 
ri ist der Radius der Brennstoffzone und Aу ist die gesamte Gammaaktivität einer 
bestimmten Emissionsenergie im Brennelement. Da sich das vollständige Volumenintegral 
nicht ohne weiteres lösen lässt, wird die Brennstoffzone des Kugelelements in unendlich 
viele differentielle Hohlzylinder zerlegt und für diese jeweils die Schwächung der 
Strahlung durch Integration über die Länge berechnet. 
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Die Variable y ist der jeweilige Radius eines Hohlzylinders. In der folgenden Abbildung 
(Bild 87) ist der schichtweise Aufbau einer Kugel aus Hohlzylindern illustriert.  
 
 
Bild 87: schichtweiser Aufbau einer Kugel aus Zylinderelementen 
 
 
Der durch diese Vereinfachung in Kauf genommene Fehler (ε) besteht im Wesentlichen aus 
der Verfälschung der Wegstrecke vom betrachteten Strahlungsquellpunkt zum Kollimator 
durch die Vernachlässigung der unterschiedlichen Einstrahlwinkel. Er beträgt für den 
ungünstigsten Punkt maximal 0,093%, bei Integration über das Kugelvolumen weniger als 
0,0306% und ist damit vernachlässigbar klein. 
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( VI-1 ) 
 
Statt über die Höhe (y) zu integrieren, kann man auch den Winkel φ als Laufvariable 
verwenden. Die geometrischen Beziehungen ergeben sich dann entsprechend der folgenden 
Skizze (siehe Bild 88). 
 
 
 
Bild 88: Zusammensetzung einer Kugel aus Zylinderelementen 
 
 
Zwischen den einzelnen Größen gelten folgende Zusammenhänge: 
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Die Schwächung in der Brennstoffzone errechnet sich für einen Zylinder mit dem energie-
abhängigen Massenschwächungskoeffizienten aus: 
 
 
x 
 y 
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L(φ) ist die Länge des differentiellen Zylinderelements in Abhängigkeit vom Winkel (φ). 
Sie beträgt: 
 
( ) 2 cos( )iL rϕ ϕ=   
 
Den Einfluss der Graphitschale kann man ebenfalls durch einen Schwächungsfaktor 
erfassen.  
 
( )( )G
schale
µ sf e ϕ−=   
 
s(φ) ist die Wegstrecke durch die äußere Schale, die die Strahlung vom Brennstoffzonen-
rand zum Brennelementrand durchlaufen muss. Sie ergibt sich aus einer einfachen 
geometrischen Betrachtung und ist abhängig vom Winkel φ. 
 
( ) ( ) ( )2 2 2sin cosa i is r r rϕ ϕ ϕ= − −   
 
Aus diesen Betrachtungen folgt schließlich das vollständige Integral zur Bestimmung des 
Schwächungsfaktors (fkugel). 
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Um den Korrekturfaktor (fkorr) zu erhalten, muss zuerst der Schwächungsfaktor für den 
verwendeten Standard berechnet werden. Es handelt sich dabei um eine Graphitkugel aus 
A3-Graphit, in deren Zentrum eine definierte Menge Brennstofflösung mit bekannter 
Spaltproduktmenge eingebracht wurde. Für 661,61 keV errechnet sich der Schwächungs-
faktor für die Standardkugel (fst) zu: 
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Der Massenschwächungskoeffizient der Brennstoffzone (µB) kann vereinfacht nach 
folgender Gleichung aus den Koeffizienten des Graphits und des Brennstoffs, sowie den 
Massenanteilen bestimmt werden. Für 661,66 keV ergibt sich: 
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Der Korrekturfaktor (fkorr) folgt nun aus: 
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Mit K als Kalibrierungsfaktor. In der unten stehenden Tabelle 69 sind Korrekturfaktoren für 
unterschiedliche Brennelementtypen mit Angabe der Brennelementgeometrie sowie des 
Massenschwächungskoeffizienten der Brennstoffzone bei 661,61 keV angegeben. Der 
Index 1 steht für den Korrekturfaktor bei Benutzung des selbst fabrizierten Standards, der 
Index 2 kann bei Benutzung des Standardbrennelements herangezogen werden. 
 
Tabelle 69: Korrekturfaktoren für unterschiedliche Brennelementtypen bei 661,66 keV 
 
BE-Typ 
 
µB (mm-1) 
 
ri (mm) 
 
ra (mm) 
 
fkugel 
 
fkorr,1 
 
fkorr,2 
Proof 0,0147 25 30 5,8387 · 10-8 1,0158 0,9885 
AVR-GLE 3 0,0148 25 30 5,8291 · 10-8 1,0141 0,9869 
AVR-GLE 4 0,0141 25 30 5,9067 · 10-8 1,0276 1 
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VII. Anhang – Bestimmung des Kugeldurchmessers 
Während der Bestrahlung unterliegt der Matrixgraphit Dimensionsänderungen. Um den 
Grad der Dimensionsänderung zu bestimmen wurden die Durchmesser von drei Brenn-
elementen mit einer Messuhr vermessen. Dazu wurde zuerst ein Stahlzylinder mit 
bekannter Länge und anschließend das jeweilige Brennelement an fünf Positionen (siehe 
Bild 89 und Bild 90) vermessen. Alle vermessenen Brennelemente wiesen eine 
Verringerung des Durchmessers gegenüber der Herstellungsspezifikation von 60 mm auf. 
 
 
Bild 89: Standardzylinder für Dimensionsmessung 
 
 
 
1. Position oben 2. Position zwei 
 
 
3. Position drei 4. Position vier 
Bild 90: Messpositionen zur Messung der Dimensionsänderung der Brennelemente 
60
,00
 m
m
 ±
 0
,05
 m
m
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Kugel: HFR K6 2 (nach Ausheizversuch) 
Position x (mm) ∆ x (mm) Ø (mm) 
Standardzylinder 10,03 0 60 ± 0,05 
1. oben 9,44 0,59 59,41 ± 0,1 
2. zwei 9,45 0,58 59,42 ± 0,1 
3. drei 9,46 0,57 59,43 ± 0,1 
4. vier 9,45 0,58 59,42 ± 0,1 
5. unten 9,43 0,6 59,40 ± 0,1 
Durchschnitt: 9,446 0,584 59,416 ± 0,045 
 
Kugel: HFR Eu1bis 1 (nach Ausheizversuch) 
Position x (mm) ∆ x (mm) Ø (mm) 
Standardzylinder 10,03 0 60 ± 0,05 
1. oben 9,00 1,03 58,97 ± 0,1 
2. zwei 8,89 1,14 58,86 ± 0,1 
3. drei 8,79 1,24 58,76 ± 0,1 
4. vier 8,86 1,17 58,83 ± 0,1 
5. unten 8,99 1,04 58,96 ± 0,1 
Durchschnitt: 8,906 1,124 58,876 ± 0,045 
 
Kugel: HFR Eu1 bis 3 (vor Ausheizversuch) 
Position x (mm) ∆ x (mm) Ø (mm) 
Standardzylinder 10,03 0 60 ± 0,05 
1. oben 8,76 1,27 58,73 ± 0,1 
2. zwei 8,68 1,35 58,65 ± 0,1 
3. drei 8,49 1,54 58,46 ± 0,1 
4. vier 8,66 1,37 58,63 ± 0,1 
5. unten 8,78 1,25 58,75 ± 0,1 
Durchschnitt: 8,674 1,356 58,644 ± 0,045 
 
Kugel: HFR Eu1 bis 3 (nach Ausheizversuch) 
Position x (mm) ∆ x (mm) Ø (mm) 
Standardzylinder 10,04 0 60 ± 0,05 
1. oben 8,78 1,26 58,74 ± 0,1 
2. zwei 8,71 1,33 58,67 ± 0,1 
3. drei 8,56 1,48 58,52 ± 0,1 
4. vier 8,71 1,33 58,67 ± 0,1 
5. unten 8,82 1,22 58,78 ± 0,1 
Durchschnitt: 8,674 1,324 58,676 ± 0,045 
 
 
